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中文摘要 

多功能水凝膠因應新興材料應用的需求，尤其是在具生物相容性的水凝膠致

動器方面備受關注。然而，如何同時將韌性、自癒合性質和可逆雙向致動能力整合

到具生物相容性的致動器中仍是一項挑戰。在此，利用新型聚（N-異丙基丙烯酰胺）

-明膠甲基丙烯酰（PNIPAM-GelMA；“PNG”）水凝膠作為主動層，開發了一種可

3D 列印、具生物相容性與可逆雙向致動能力的雙層水凝膠致動器。光交聯後的

PNG 水凝膠展現出自癒合能力，並具備良好的彈性（儲存模量約 13 kPa）與韌性

（線性黏彈性區間可達 240%剪切應變）。小角度 X 射線散射（Small-Angle X-ray 

Scattering，SAXS）分析揭示了由互鎖的 PNIPAM 側鏈組成的動態 PNIPAM 團簇

之存在，這解釋了 PNG 水凝膠的自癒合行為。以 PNG 作為主動層、GelMA 作為

被動層所構成的 3D 列印雙層水凝膠致動器不僅展現可雙向驅動性能，亦具備針頭

可注射性。此外，將 PNG 主動層與具自癒合性質的被動層（例如聚胺酯-GelMA 

複合水凝膠）配對，可實現致動器的整體自癒合功能。即便在切斷後修復，該致動

器仍能維持顯著的雙向彎曲角度（37 °C 時約 380°，25 °C 時約−270°）。此多功能 

PNG 系統成功整合韌性、自發性自癒合性質和可逆雙向致動能力，有效地克服了

現有具生物相容性的水凝膠致動器之關鍵限制，為開發用於生物醫學應用的致動

器提供嶄新進展。 

 

 

 

 

 

 

關鍵字: 水凝膠致動器、三維列印、雙向致動能力、自癒合性質、N-異丙基丙烯醯

胺。 
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英文摘要 

Multifunctional hydrogels are highly desirable for emerging material applications, 

particularly for biocompatible hydrogel actuators. However, integrating toughness, self-

healing, and reversible bidirectional actuation into a biocompatible actuator remains 

challenging. Herein, a 3D-printable and biocompatible bilayer hydrogel actuator with 

reversible bidirectional actuation is developed using a new poly(N-isopropylacrylamide)-

gelatin methacryloyl (PNIPAM-GelMA; “PNG”) hydrogel as the active layer. The photo-

crosslinked PNG hydrogel shows self-healing ability as well as good elasticity (storage 

modulus ~13 kPa) and toughness (linear viscoelastic range up to 240% shear strain). 

Small-angle X-ray scattering analysis for microstructure of PNG reveals the presence of 

dynamic PNIPAM clusters composed of interlocking PNIPAM side chains, accounting 

for the self-healing behavior of PNG hydrogel. The 3D-printed bilayer actuator with PNG 

as the active layer and GelMA as the passive layer exhibits bidirectional actuation and 

fine needle injectability. Moreover, pairing the PNG active layer with a self-healable 

passive layer (e.g., polyurethane-GelMA composite hydrogel) gives rise to a self-healable 

actuator. This actuator, repaired upon cutting, retains significant bidirectional bending 

angles (~380 at 37 C; ~−270 at 25 C). The multifunctional PNG system effectively 

addresses key limitations of current biocompatible hydrogel actuators by integrating 

toughness, autonomous self-healing ability, and reversible bidirectional actuation, 

offering substantial progress in developing actuators for biomedical applications.  

 

 

Keywords: Hydrogel actuator, 3D printing, Bidirectional actuation, Self-healing, N-

isopropylacrylamide. 
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第一章 文獻回顧 

1.1. 水凝膠致動器之發展與應用潛力 

水凝膠是一種由三維高分子網絡所構成的軟材料，可以保留大量的水分 [1]。

水凝膠可以透過物理交聯或化學交聯來製備 [2]。近年來，功能性水凝膠因為具備

自癒合性質、刺激響應性和 3D 列印性等特性而受到重視 [3]。這些先進的水凝膠

已在多種領域中被探索，包括軟致動器 [4]、藥物傳輸系統 [5] 和仿生組織結構 

[6]。其中能夠響應環境因素而發生可逆溶脹或收縮的刺激響應性水凝膠可以作為

致動材料使用 [4]。水凝膠致動器的製備方式，如逐層組裝技術 [7]與擠出式 3D 列

印 [8]，顯著影響其性能與潛在應用。儘管 3D 列印仿生水凝膠致動器已成功應用

於夾持器與軟機器人，其生物相容性仍待改善 [8]。開發具生物相容性之水凝膠致

動器為可收縮的生物組織（包括人造肌肉 [6]和人造血管 [9]）提供了逼真的模擬

平台。此外，這些具有收縮特性和生物相容性的水凝膠致動器有助於促進藥物釋放 

[10]和客製化組織工程技術 [11]的發展。為了充分發揮水凝膠致動器的功能多樣性，

必須深入探討微觀結構與各向異性設計策略對致動性能的影響，特別是在生理條

件下實現穩定且可調控的複雜運動。 

 

1.2. 水凝膠致動器之材料選擇與列印策略 

為了實現複雜的形變行為，水凝膠致動器常設計成異質結構，如雙層、梯度、

圖樣化或取向性設計等 [12]。這些致動器通常由刺激響應性高分子 [13]組成，包

括 pH 響應性的聚丙烯酸（PAA）[14]、濕度響應性的聚乙二醇二丙烯酸 （PEGDA）

[15]，以及溫度響應性的聚 N-異丙基丙烯醯胺（PNIPAM）[16]等。PNIPAM 具有

約 32 C 的最低臨界溶解溫度（LCST），當溫度高於 LCST 時，水凝膠網絡會收縮

並排出水分 [17]。因此 PNIPAM 水凝膠常用於雙層水凝膠致動器中的主動層。然

而，由於 PNIPAM 本身缺乏良好的可注射性與膠凝性能，導致其不易直接應用於

擠出式 3D 列印系統中。為解決此問題，相關研究已透過在擠出式列印系統中加入
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其他具可列印性的高分子或採用 gel-in-gel 列印方式以改善其列印性 [18, 19]。近

來已成功開發出可列印之 PNIPAM-明膠甲基丙烯酰 （GelMA）複合水凝膠，並應

用於致動器的製作 [11]。然而，如何進一步優化成分比例、提升列印性能與致動表

現，仍是達成規模化製造與強大功能性的挑戰所在。除了製程方面的考量之外，針

對水凝膠致動器於生物醫學應用中的機械與功能耐久性進行探討同樣重要。 

 

1.3. 水凝膠致動器之挑戰與整合需求 

水凝膠致動器常面臨脆性、機械強度低、耐久性差與響應時間慢等限制，阻礙

其於實際應用之發展 [20]。這些限制在生物醫學應用中尤為嚴峻，因為致動器必

須承受頻繁的機械負載並維持穩定性能 [21]。為解決上述問題，研究者致力於開

發具備較佳彈性、韌性與耐久性之水凝膠材料 [22]。其中，具備自癒合能力之水凝

膠可於損傷後自我修復，有效延長致動器壽命 [23]。透過引入動態鍵結（如氫鍵、

離子鍵或可逆共價鍵），可使受損的網絡自行重組，恢復其結構與性能 [24]。近年

亦有報導利用氫鍵或硼酸酯交聯的系統，製造出具良好機械回復性與致動穩定性

之基於 PNIPAM 的自癒合水凝膠 [25, 26]。除了機械彈性之外，如何製造可編程且

具有複雜致動行為的水凝膠致動器仍是重要課題。現有方法如多層結構、各向異性

補強或多刺激響應設計雖可實現仿生運動 [27, 28]，但多伴隨複雜製程與穩定性問

題，限制其於生物醫學設備的應用。 

 

1.4. 研究目的 

基於前述挑戰，本研究旨在開發一種可光交聯並具自癒合特性的 PNIPAM-

GelMA（PNG）複合水凝膠，並評估其作為 3D 列印致動器主動層材料之可行性。我

們期望藉由 GelMA 的引入改善 PNIPAM 水凝膠在製備與加工上的限制，並進一步

建立一個具備多重功能潛力的水凝膠平台，以探索其在仿生致動器與生醫工程應用上

的可行性。 
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第二章 材料與研究方法 

2.1. 明膠甲基丙烯酰（GelMA）之合成與鑑定 

2.1.1. 明膠甲基丙烯酰（GelMA）之合成 

碳酸鹽-碳酸氫鹽緩衝液（CB 緩衝液，0.25 M）係以 0.795 g 碳酸鈉（購置於

德國 Riedel-de Haën 公司）與 1.465 g 碳酸氫鈉（購置於美國 Sigma-Aldrich 公司）

溶於 100 mL 去離子水（DI 水）中配製而成。GelMA 之製備係遵循標準合成流程 

[30]，將明膠（type A，300 Bloom，購置於 Sigma-Aldrich 公司）與甲基丙烯酸酐

（MAA，購置於 Sigma-Aldrich 公司）進行反應。簡而言之，將明膠溶解於 0.25 M 

CB 緩衝液中，並於 45 C 下持續攪拌獲得 10 w/v%明膠溶液。隨後，依比例（0.2 

mL 或 0.05 mL/g 明膠）將 MAA 滴入明膠溶液，持續反應 90 分鐘以控制取代度

（DS）為約 95%與 47%。反應結束後，將所得粗產物轉入分子量截留值為 12–14 

kDa 之透析膜（購置於美國 Viskase 公司），於室溫下用去離子水透析 72 小時以

去除未反應的試劑，最後將透析液冷凍乾燥獲得 GelMA。 

 

2.1.2. 氫核磁共振光譜（1H NMR）分析 

GelMA 之取代度係透過氫核磁共振光譜儀（1H NMR，Bruker Avance III-500 

MHz）以氧化氘（D₂O，購置於 Sigma-Aldrich 公司）作為溶劑進行測定。為確保

定量之準確性，本研究以芳香族胺基酸（包含苯丙氨酸、酪氨酸與色氨酸）於 ~7.2 

ppm 之質子訊號作為內部參照，並將光譜以此峰值進行標準化處理。隨後，針對 

~3.01 ppm 處胺基相關質子訊號之積分下降量進行計算，以推導 GelMA 的取代度。

其結果係以 GelMA 測得之胺基積分值相對於原始胺基積分值的百分比來表示。 
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2.2. 聚 N-異丙基丙烯醯胺（PNIPAM）-GelMA（PNG）水凝膠之製備與表徵 

2.2.1. PNIPAM-GelMA（PNG）水凝膠之製備 

PNG 水凝膠係利用紫外光誘導自由基聚合方式製備。配方中的 N-異丙基丙烯

醯胺（NIPAM，購置於美國 Thermo Fisher Scientific 公司）單體與 GelMA 的混合

溶液之總固體含量固定為 20 wt%，其中 NIPAM 固含量為 15–19 wt%，GelMA 固

含量為 1–5 wt%。光起始劑 2,2-偶氮雙（2-甲基-N-（2-羥乙基）丙醯胺）（VA-086，

購置於德國 Wako Chemicals GmbH 公司）加入的量為總固體含量的 2 wt%。所得

前驅液注入透明聚苯乙烯模具中，於 4 C 放置 1 小時後以紫外光（波長 360–480 

nm，強度 22.4 mW/cm2，距離 5 cm 處）照射 10 分鐘形成交聯網絡。 

 

2.2.2. 傅立葉轉換紅外光譜儀（FT-IR）分析 

利用傅立葉轉換紅外線光譜（FT-IR，PerkinElmer Spectrum，美國）確認 PNG

水凝膠交聯前後之官能基變化。乾燥樣品與 KBr 混合研磨壓錠成片，吸收波數範

圍為 400–4000 cm–1，解析度為 4 cm–1。 

 

2.2.3. PNG 水凝膠自癒合性能之評估 

自癒合性能之觀察係將 PNG 前驅液以紫外線照射 10 分鐘形成水凝膠後，切

成毫米等級小碎片，並裝入圓形模具中，於 25 C 靜置 12 小時觀察 PNG 水凝膠在

圓型模具中的修復行為。 

 

2.2.4. PNG 水凝膠交聯程度之評估 

PNG 水凝膠的交聯程度係以凝膠分率（gel fraction）進行量化。樣品冷凍乾燥

24 小時後，稱得初始乾重 Wi。於 25 C DI 水中浸泡 24 小時以排除未反應的成分
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後，再次乾燥後稱得最終乾重 Wf，並以下公式計算凝膠分率： 

Gel fraction (%) = (Wf / Wi) × 100                           （1） 

 

2.2.5. PNG 水凝膠溶脹能力之評估 

PNG 水凝膠的溶脹行為係以 25 C 下之重量分析法進行評估，並將其量化為

平衡溶脹率。將預先稱重之樣品（Wp）浸泡於 DI 水中並定時取出，去除表面水分

後量測其溶脹後重量（Wt），並使用以下公式計算時間 t 時的溶脹率：  

Swelling ratio (%) = (Wt − Wp) / Wp × 100                     （2） 

2.2.6. PNG 水凝膠去溶脹能力之評估 

水凝膠的溫度響應性去溶脹行為係以 37 C 下之剩餘比例（Remaining ratio）

進行量化。樣品溶脹後去除表面水分之重量為 Ws，而 Wd 則表示在給定時間內水

凝膠去溶脹後的平衡重量。剩餘比例的定義如下： 

Remaining ratio (%) = (Wd / Ws) × 100                       （3） 

 

2.3. PNG 前驅液與水凝膠之流變特性分析 

PNG 系統於溶膠（未交聯）與凝膠（已交聯）狀態下之黏彈性行為，係透過

旋轉式流變儀（TA Instruments, HR-2）進行測量，所有測試於 25 °C 下進行，除非

另有說明。大多數測試採用直徑 20 mm 的平板幾何結構，而溫度依賴性與黏度分

析則使用直徑 40 mm、2°的錐板幾何結構。所有測試均記錄儲存模量（G’）與損失

模量（G”）之變化。溫度依賴性測試條件為 1 Hz 頻率與 1%剪切應變，升溫速率

為 1 C/min，由 5 C 加熱至 40 C。穩態剪切流變測試係透過將剪切速率由 0.3 s−

增加至 100 s−以測量黏度作為剪切速率的函數。時間掃描測試係在原位光聚合（光

強度為 22.4 mW/cm2）過程中進行，測量條件為 1 Hz 頻率與 1%應變。以光固化後

的 PNG 水凝膠樣品進行動態應變掃描，頻率為 1 Hz，剪切應變範圍由 0.1%遞增
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至 1200%。根據應變掃描測試的結果來評估水凝膠的自癒合能力，藉由交替施加

1%與 n%剪切應變（n%對應於發生凝膠−溶膠轉變的應變）進行破壞−癒合循環測

試，自癒合效率定義為水凝膠癒合後 G’值相對破壞前 G’值的百分比。 

 

2.4. 小角度 X 射線散射（SAXS）分析 

2.4.1. PNG 水凝膠之 SAXS 分析 

針對具代表性的 PNG 水凝膠配方、其未交聯之前驅液，以及純 GelMA 與

NIPAM 水凝膠進行了溫度依賴性 SAXS 測量，以供比較。所有測量皆於台灣光子

源（國家同步輻射研究中心，新竹）的 13A 光束線進行。X 射線能量設定為 8 keV，

對應散射向量範圍（q-range）約為 0.014–1.4 nm−。樣品測量溫度範圍為 10 C 至

40 C，每一溫度點皆靜置 10 分鐘以確保達成熱平衡後方進行測量。 

 

2.4.2. PNG 水凝膠之 SAXS 曲線擬合 

使用 SasView 5.0.6 軟體對 SAXS 曲線進行建模分析，以下模型函數用於擬合 

PNG 水凝膠的散射曲線： 

I(q) = ISp(q) SHS (q) + IOZ(q) + Ibkg                           （4） 

其中，I(q)為資料處理後所得之整體強度，Ibkg為背景訊號。 

ISp(q) 表示具有均勻散射長度密度（scattering length density, SLD）之球形模型，

定義如下： 

ISp(q) = 
sacle

V
∙ [3VSp (Δρ)∙

sin(qr) – qr cos(qr))

(qr)
3 ]

2

                     （5） 

Δ = Sp − solvent                                       （6） 

r 為團簇半徑，VSp為團簇體積，計算公式為 V=4r3/3。Sp與solvent分別為團

簇與溶劑的散射長度密度。根據文獻，水之 SLD 為Water = 9.46  10–6 Å −2。 

SHS(q)為硬球結構因子，其使用 Percus-Yevick 近似法模擬粒子間之相關性： 
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SHS(q) =  
1

1+24ηG(2R
HS

q)/2R
HSq

                                （7） 

其中，RHS為硬球半徑，表示粒子間中心距離的一半。 為硬球體積分率，表

示粒子間的相關性程度。而 G(x)的定義如下： 

G(x) = γ
sinx–xcosx

x2 
+ 

2xsinx+(2–x2)cosx–2

x3
+ ε[

–x4cosx+4(3x2–6 cosx+(x3–6xsin x+6))

x5
]                       

                                                    （8） 

係數定義如下：γ = 
(1+2η)

2

(1–η)
4   =

–6η(1+η/2)
2

(1–η)
4 , and  =

γη

2
 

此外，IOZ(q) 為 Ornstein-Zernike 函數，用以描述 GelMA 與 PNIPAM 鏈段間

的平均局部鏈段距離與 PNIPAM 團簇間的平均距離： 

I
OZ

(q) =
 I

scale

(1+Ξ
2

q
2
)

2 +
 I

scale

1+ξ
2

q
2                                     （9） 

其中，Iscale與 Iscale為與散射強度相關的比例因子，Ξ 為強物理交互作用導致

的局部「凍結」團簇之相關長度（correlation length），ξ 則代表熱擾動所引起之相

關長度，這些波動造成的散射訊號出現於高 q 區域。 

 

2.5. 3D 列印 PNG 水凝膠之針頭注射性評估 

將 PNG 前驅液裝入圓柱形注射器，並於 4 °C 中靜置 12 小時。使用商用 3D

生物列印機（Regenovo, Bio-Printer-WS,中國）將凝膠狀墨水直接通過直徑 80 μm 或

210 μm 之針狀噴頭擠出。列印時噴頭溫度維持在 4 °C，擠出壓力為 480 kPa，列印

速度為 2 mm/s，列印絲間距為 0.24 mm（210 μm 針頭）。將堆疊兩層的片狀結構

列印於 4 °C 平台上，形成實心填充的片狀結構，並以紫外線照射 10 分鐘以確保網

路完整交聯。固化後之水凝膠片被捲成圓柱狀，置於 37 °C 空氣 5 分鐘後，再放入

5 mL 注射器中並以水擠出 17G 針頭。3D 列印之片的初始總體積（Vi）是透過測量

其光交聯後之尺寸來確定的。也計算了放置在 37 °C 空氣中與通過 17G 針頭注射

後結構的總體積（Vfh），再除以 Vi以後獲得其體積比。 
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2.6. PNG/GelMA 雙層水凝膠之製備與致動行為 

2.6.1. PNG/GelMA 條狀雙層水凝膠之製備 

使用順序鑄造法製備具有不同主動層與被動層之 PNG/GelMA 雙層水凝膠致

動器。首先，將 0.3 mL 的 GelMA DS 47%溶液（5、7.5 或 10 wt%，各加入總固體

含量 2 wt%的 VA-086）注入條狀模具中，以紫外線照射 5 分鐘以形成被動層。接

著將混合有 NIPAM（16 wt%）、GelMA DS 47%（4 wt%）與 VA-086 （總固體含

量的 2 wt%）的 PNG 前驅液（0.3 mL）澆注於被動層上，經紫外線照射 10 分鐘後

形成 PNG 主動層。另外，我們根據先前報導的配方 [11] 製備 GN2-GelMA 雙層

水凝膠致動器作為對照組，其主動層之組成為 NIPAM（7.5 wt%）、GelMA DS 95%

（2.5 wt%）與 VA-086（總固體含量的 2 wt%），被動層為具有相同光引發劑用量

之 GelMA（7.5 wt %）。所有條狀雙層水凝膠的尺寸皆為 40 mm × 6 mm × 2 mm，

其主動層與被動層的厚度比約為 1:1。此外，另以 3D 列印方式製備條狀雙層水凝

膠，先依序沿 X 軸或 Y 軸方向列印四層 GelMA 層，接續列印四層 PNG4 層。CAD

設計模型尺寸為 40 mm × 6 mm × 2 mm，實際列印所得之水凝膠尺寸約為 37.4 mm

長、5.8 mm 寬與 1.8 mm 厚，與設計尺寸高度相符。為了分析列印結構的層間排列

及表面孔隙結構，利用光學顯微鏡對經紫外光交聯之 X 軸與 Y 軸列印樣品進行俯

視觀察。同時，本研究亦以 80 μm 噴嘴列印條狀雙層水凝膠，其中 GelMA 與 PNG4

層各堆疊九層，以獲得與 210 μm 噴嘴列印樣品相近之尺寸。列印條件方面，GelMA

墨水於 24 C、500 kPa 及 2 mm/s 下列印，而 PNG4 墨水則於 4 C、340 kPa 及 2 

mm/s 下列印。 

 

2.6.2. PNG/GelMA 條狀雙層水凝膠之致動行為 

PNG/GelMA 雙層水凝膠的彎曲方向由主動層和被動層的相對位置定義，朝向

GelMA 被動層彎曲為負彎曲角，朝向 PNG 主動層彎曲為正彎曲角。其彎曲角度是
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透過測量條型水凝膠的初始向量和終端向量的變化量來進行量化。雙層水凝膠的

溫度誘導致動行為係在 25 °C 與 37 °C 之 DI 水中進行評估，為了優化致動性能，

特別比較了三種不同濃度的 GelMA 被動層對雙層水凝膠致動表現之影響。此外，

連續進行五次循環彎曲測試以評估雙層水凝膠的可逆性與機械穩定性，測試環境

包含去離子水與磷酸鹽緩衝液（PBS，購自 Sigma-Aldrich）。為了評估材料的長期

穩定性，本研究進一步於 PBS 中進行長達 50 次連續熱循環之疲勞測試。另進行階

梯式升降溫實驗，將水溫分別調控至 25、28、31、34、37 與 40 °C，並於各溫度平

衡後記錄其彎曲角度與反應時間。除紫外光固化後立即記錄的影像外，其餘所有光

學影像皆於水中拍攝。為了提升各層的辨識度，在組裝前使用 Safranin-O （購置

於美國 Sigma-Aldrich 公司）將 GelMA 被動層染成粉紅色。 

另外利用Euler-Bernoulli 樑理論 (beam theory) 估算致動器在彎曲時的端部等

效力 Fact。計算公式如下: 

Fact ≈
3

2

(EL)act |κ|

L
                                     （10）                                                 

其中，E 為等效楊氏模數，計算公式為 E 3G’， G’為實驗測得之儲存模量。

I 為截面慣性矩，計算公式為 I =
bt3

12
，b 為寬度，t 為厚度。為曲率，計算公式為 

κ =
θ

L
，為彎曲角度，L 為長度。 

 

2.6.3. PNG/GelMA 星形與葉形雙層水凝膠致動器之製備 

星形與葉形水凝膠致動器的製備是透過 3D 列印方式進行連續的多層堆疊（星

形致動器為兩層，葉形致動器為十二層）。首先，依被動層成分配製之 GelMA 墨

水於 24 °C 下，透過直徑 210 μm 之針狀噴頭，以 450 kPa 的壓力與 2 mm/s 的列印

速度列印成 GelMA 層。隨後，將已於 4 °C 冷藏 6 小時、達到凝膠狀之 PNG4 墨

水，於 4 °C 下以 300 kPa 的壓力與 2.5 mm/s 的速度直接列印於 GelMA 層上。具有

兩種不同尺寸的星形致動器皆經由列印並堆疊兩層而成。大星星橫向尺寸約為 22 
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mm，小星星橫向尺寸約為 9 mm，兩者厚度皆約為 0.5 mm。葉形結構則是先列印

六層 GelMA，再於其上列印六層 PNG4，參數相同。其 CAD 模型尺寸為 25 mm × 

14 mm × 2.52 mm，實際列印所得之水凝膠與設計值高度相符，測得長度約 24.7 

mm、寬度約 13.8 mm、厚度約 2.49 mm。列印完成後，整體結構經紫外線照射 10

分鐘以完成交聯反應。 

 

2.6.4. PNG/GelMA 星形與葉形雙層水凝膠致動器之致動行為 

PNG/GelMA 星形雙層水凝膠致動器之致動行為評估係將其交替浸泡於 37 °C

與 25 °C 的 DI 水中，並拍攝影像以記錄溫度轉換過程中的變形與回復行為。 

 

2.7. 水凝膠中的細胞培養與水凝膠之降解行為 

2.7.1. PNG 和 GelMA 水凝膠中的細胞培養 

本研究採用小鼠肌肉的 C2C12 成肌細胞系進行三維細胞培養。細胞在含有 

10% 胎牛血清（FBS，購置於美國 Gibco 公司）和 1%青黴素-鏈黴素（購置於美國

Caisson 公司）的杜氏改良伊格爾培養基（DMEM，購置於美國 Gibco 公司） 中進

行培養，以加濕培養箱將培養環境控制在 37 °C 和 5% CO2。進行活/死染色試驗以

評估 PNG 和 GelMA 水凝膠基質中的細胞存活率。水凝膠製備並培養 3 小時後，

以 PBS 溶液清洗嵌入細胞的水凝膠，去除多餘的培養基。再以乙酰甲基螢光素

（Calcein-AM）和乙錠同二聚體-1（LIVE/DEAD Viability Kit，購置於美國 Invitrogen

公司）的混合物染色水凝膠約 15 分鐘。接著使用 Leica DM IRB 顯微鏡進行螢光

成像。分別以 488 nm 和 514 nm 的激發波長來觀察活細胞和死細胞。C2C12 細胞

增殖則採用細胞計數試劑盒-8（CCK-8，購置於日本 Sigma-Aldrich 公司）在不同

時間點（0、1、3、7 和 14 天）進行評估。將 C2C12 細胞（6 × 106 cells/mL）分

別與 PNG 和 GelMA 前驅液混合，然後將混合溶液轉移至 24 孔盤中，並接受紫外
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線照射 10 分鐘以形成嵌入細胞的水凝膠。隨後，用 PBS 沖洗水凝膠三次，並在 37 

°C 的 DMEM 中培養。在固定的時間點，將水凝膠在 1:10 稀釋的 CCK-8 溶液中浸

泡 3 小時，然後使用微孔板讀數儀（SpectraMax M5，購置於美國 Molecular Devices

公司）測量 450 nm 處的吸光度。吸光度可以反映水凝膠中細胞的代謝活性，因此

用以量化細胞的增殖率。 

 

2.7.2. PNG 和 GelMA 水凝膠之降解行為 

水凝膠之體外降解行為係在生理條件下進行評估。將 PNG 水凝膠和對照組

GelMA 水凝膠（7.5 wt% GelMA）在 37 °C PBS 中浸泡 28 天。樣品於試驗前先行

冷凍乾燥並記錄初始乾重 Wdi，分別於第 7、14、21、28 日取出樣品，用 DI 水清

洗後再次冷凍乾燥，得最終乾重 Wdf，並以下列公式計算剩餘重量百分比： 

Remaining weight (%) = Wdf / Wdi × 100                （11） 

 

2.8. 3D 列印水凝膠致動器之針頭注射性與雙向致動能力評估 

2.8.1. 3D 列印水凝膠致動器之針頭注射性評估 

前述透過 3D 列印所製備的較小尺寸星形雙層水凝膠致動器用於進行針頭注

射性研究。將星形水凝膠捲成圓柱體並放置在 37 °C 空氣中 5 分鐘。隨後，將圓柱

形水凝膠裝入半滿水的 5 mL 注射器中，並透過注射器針頭（17G）擠出。 

 

2.8.2. 3D 列印水凝膠致動器之雙向致動能力評估 

將通過針頭擠出後的星形致動器置於 37 °C 水浴中，並稍後轉移到 25 °C 水

浴以觀察其形狀回復與致動行為。3D 列印星形水凝膠的初始總體積（Vi）是根據

尺寸測量值（包括紫外線交聯後的高度）估算的。放置在 37 °C 空氣 5 分鐘後，測
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量結構的最終總體積（Vfh）。將 Vfh 除以 Vi 來計算體積比，以量化致動器暴露

在高溫時的體積變化程度。 

 

2.9. 具自癒合能力的 PUGG 水凝膠被動層之製備 

本研究中所使用的 PUGG 水凝膠之製備方式參考自先前文獻 [31]。簡言之，

可生物降解之水性聚胺酯分散液係以異佛爾酮二異氰酸酯（IPDI，購置於德國

Evonik Degussa GmbH 公司）與兩種寡聚二醇，也就是聚（D,L-乳酸）二醇（PDLLA，

Mn 約 1500 Da）及聚己內酯二醇（PCL，Mn 約 2000 Da，購置於美國 Sigma-Aldrich

公司）為主要原料，並添加 2,2-雙羥甲基丙酸（DMPA，購置於美國 Sigma-Aldrich

公司）作為自乳化鏈擴鏈劑，並以乙二胺（EDA，購置於美國 Tedia 公司）作為最

終擴鏈劑。合成反應中，IPDI、寡聚二醇、DMPA 與 EDA 之莫耳比設定為

3.52:1:1:1.52 [32]。PUGG 水凝膠係由上述聚胺酯分散液與 GelMA DS 95% 及明膠

混合而成。在 37 °C 下，所有成分完全溶解於含 1% 碳酸氫鈉之低葡萄糖 DMEM

培養基中。隨後，將光起始劑 VA-086 加入前驅液中，使其濃度達到總固體含量的

1.5 w/v%。最終前驅液中各組成比例分別為聚胺酯（12 wt%）、GelMA DS 95% （4 

wt%）、明膠（3 wt%）、VA-086（0.285 wt%）。 

 

2.10. 3D 列印水凝膠致動器之自癒合性質與雙向致動能力 

2.10.1. PNG/PUGG 條狀雙層水凝膠之製備與自癒合性質評估 

為了建造出具自癒合能力之致動器，我們首先製備了具自癒合性質之 PUGG

被動層水凝膠，其製備方式已於前節詳述。PNG/PUGG 雙層水凝膠亦採用順序鑄

造法製造。首先，將 0.3 mL 之 PNG 前驅液（製備方式同前述）注入條狀模具中，

並以紫外光照射 10 分鐘形成 PNG 主動層。隨後，將 0.3 mL PUGG 溶液倒入已交

聯之主動層上方，再以紫外光照射 1 分鐘交聯形成 PUGG 被動層。將成型後之

PNG/PUGG 條狀雙層水凝膠被切割成兩段，並將切割面仔細地重新對齊，並於
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25 °C 或 37 °C 下靜置 20 分鐘以實現自我修復。 

 

2.10.2. PNG/PUGG 條狀雙層水凝膠之雙向致動能力評估 

雙層水凝膠的致動行為係於 25 °C 與 37 °C 的去離子水中進行評估。彎曲方向

與角度之定義與前述實驗一致。為分析致動性能，將完整樣品與自癒合後的樣品分

別交替置於 37 °C 與 25 °C 水浴中，進行五次連續的彎曲與回復循環實驗。除了

紫外光固化後和自癒合後立即拍攝的影像外，其餘所有光學影像均拍攝於水中。為

清楚區分雙層結構，在雙層組裝前先將 PUGG 被動層以 Safranin-O 染成粉紅色。 

 

2.10.3. 3D 列印星形雙層水凝膠致動器之製備與自癒合性質評估 

此外，亦採用 3D 列印方式連續列印 12 層以製備星形水凝膠致動器。首先，

於 25 °C 下以 PUGG 墨水通過直徑 210 μm 噴嘴連續列印並堆疊 6 層被動層，

列印壓力為 280 kPa、列印速度為 3 mm/s。隨後，將於 4 °C 預冷 6 小時使其呈

現凝膠狀之 PNG4 墨水，以相同噴嘴在 4 °C 條件下，以 300 kPa 壓力與 2.5 

mm/s 速度連續列印 6 層主動層。列印後之星形水凝膠結構橫向尺寸約為 22 mm，

總厚度約為 2.5 mm。列印完成後，以紫外光照射 10 分鐘以確保所有層均充分交

聯。為了製備自癒合樣品，將光固化後之星形致動器的一角剪下，並立即與主體重

新接觸對齊，並於室溫下靜置 20 分鐘以回復星形致動器的完整性。 

 

2.10.4. 3D 列印星形雙層水凝膠致動器之雙向致動能力評估 

分別將完整的星形水凝膠致動器與自癒合後之星形水凝膠致動器交替浸泡於 

37 °C 與 25 °C 水浴中，以誘導其進行多次循環形變。並於加熱與冷卻過程中拍

攝照片以記錄其形狀變化與回復行為。 
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2.11. 統計分析 

所有實驗皆重複進行三次，數據以平均值  標準差表示。統計分析採用

Student's t 檢定法，當 p < 0.05 時視為具有統計顯著差異。 
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第三章 實驗結果 

3.1. GelMA 與 PNG 水凝膠之合成與表徵 

圖 3.1A 顯示 GelMA 的合成結果已透過 1H NMR 光譜成功驗證。GelMA 為

由明膠衍生之高分子，藉由不同程度地將甲基丙烯醯（methacrylate）官能基接枝於

明膠分子上，可以形成不同取代度（DS）之 GelMA。1H NMR 光譜中，位於 3.01 

ppm 處的特徵峰與明膠的胺基（NH₂）質子相關，此特徵訊號在 GelMA 樣品中明

顯下降。根據該訊號強度之降低幅度，估算分別約有 95% 及 47% 的胺基被成功

取代。此外，於 5.68 ppm 與 5.44 ppm 觀察到新特徵峰出現，此訊號是來自於 

methacryloyl 修飾所引入之碳碳雙鍵（vinyl group）質子，進一步確認官能基修飾

反應之成功。  

 

 

圖 3.1. PNG前驅液和水凝膠的物理化學特性 (A) 使用 1H NMR 光譜分析 GelMA

樣品的取代度（DS），樣品係以 D2O 製備。(B) PNIPAM-GelMA（以 PNG4 為例）

前驅液與水凝膠之 FT-IR 光譜結果證實，經紫外光照射後水凝膠成功交聯。 
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PNIPAM-GelMA（PNG）水凝膠之結構如圖 3.2 所示。PNG 水凝膠係將 GelMA

（DS 95% 或 DS 47%）與不同比例之 NIPAM 混合後，經光交聯反應所製備而成。

圖 3.1B 展示 PNG 前驅液與水凝膠之 FT-IR 光譜，突顯了交聯前後之化學鍵結變

化。在前驅液光譜中可觀察到位於 1600 與 1650 cm−1處的 C=C 伸縮振動特徵峰，

經光交聯後此特徵峰消失，證實乙烯基基團已透過自由基加成反應被消耗。與此同

時，新形成的亞甲基（methylene）基團生成，使得 2870–3000 cm−1（C–H 伸縮振

動）與 1462 cm−1（C–H 彎曲振動）處的吸收峰強度增加。同時，可觀察到 PNIPAM 

特有的吸收峰，包括 3400−3200 cm−1 處的 N–H 伸縮振動、1544 cm−1 處的 N−H 

彎曲振動，以及 1658 cm−1 處的 C=O 伸縮振動。另於 1387 cm−1 與 1377 cm−1 

處，可辨識出 PNIPAM 分子中甲基（−CH(CH3)2）的對稱伸縮振動。在 PNG（DS 

95%）系統中，PNIPAM 鏈段中的羰基與醯胺基可能會形成氫鍵；而在 PNG（DS 

47%）系統中，GelMA 中羥基與胺基則可能與 PNIPAM 形成額外的氫鍵。 

 

 

圖 3.2. PNIPAM-GelMA（PNG）水凝膠的交聯結構假設圖。以不同取代度 GelMA 

製作的 PNG 水凝膠之結構示意圖（光交聯後）。圖中以虛線表示不同官能基之間

形成的氫鍵作用。 
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3.2. PNG 水凝膠的優化 

PNG 水凝膠之製備流程如圖 3.3A 所示。首先，將 NIPAM 與 GelMA 混合，

製備總固體含量 20 wt% 的 PNG 前驅液。接著將前驅液儲存於 4 °C 下，形成可

逆的物理凝膠並獲得注射能力。最後，於 4 °C 下對前驅液進行紫外光（波長 365 

nm）照射，形成 PNG 水凝膠。PNG 水凝膠配方之初步優化係基於數項性能來進

行評估，包括前驅液在 4 °C 下的流動特性（即物理凝膠能否通過 23 G 針頭進行

注射，圖 3.3B）、光交聯後的 PNG 水凝膠在 25 °C 下的自癒合能力（即水凝膠

切碎後能否自我修復，圖 3.3C），以及交聯結構在 25 °C 與 37 °C 溫度變化下的

溫度響應性溶脹/去溶脹特性（圖 3.3D）。 

 

 

圖 3.3. PNG 水凝膠之製備與配方優化。(A) PNG 水凝膠係透過將 NIPAM-GelMA 

前驅液（4 °C 下為物理凝膠）於 4 °C 下進行光交聯反應所製備。(B) 評估了前驅

液在 4 °C 下的可注射性（能否通過 23G 針頭）。(C、D) 評估了光交聯後水凝膠在 

25 °C 下之自癒合能力，和 25 °C 與 37 °C 交替條件下之循環溫度響應性溶脹/去

溶脹行為。 
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表 3.1 彙整了性能評估結果。使用 GelMA DS 95% 之組別， GelMA 含量低

於 3 wt% 時，於低溫下無法形成穩定之物理凝膠；而 GelMA 含量過高時則會難

以注射。經光交聯產生的水凝膠展現出自癒合能力，但是當 GelMA（DS 95%）含

量超過 3 wt% 時，自癒合性質即明顯下降。為了在保留 GelMA 成分的同時兼顧

自癒合能力，採用較低取代度之 GelMA 似乎是更有利的。在使用 GelMA（DS 47%）

的配方中，GelMA 含量 3-5 wt% 之水凝膠均展現出良好的自癒合特性。 

 

表 3.1. PNG 水凝膠之性質評估與組別優化。流動性評估（測試 1）是觀察前驅液

在光交聯前於 4 °C 之外觀與能否通過針頭注射。自癒合能力評估（測試二）是觀

察光交聯後水凝膠碎片在 25 °C 下的修復狀態。根據表中結果，通過上述兩項測

試之 PNG3、PNG3、PNG4 和 PNG5 被選定作為後續研究之主要實驗對象。 

組別 

成分 (wt %) 

評估* 

NIPAM 
GelMA 

(DS 95%) 

GelMA 

(DS 47%) 測試 1 測試 2 

PN 20 0 0 溶膠狀態 可癒合 

PNG1 19 1 0 溶膠狀態 可癒合 

PNG2 18 2 0 溶膠狀態 可癒合 

PNG3 17 3 0 可注射凝膠 可癒合 

PNG4 16 4 0 可注射凝膠 仍具有裂縫 

PNG5 15 5 0 可注射凝膠 呈碎片狀 

PNG10 10 10 0 不易注射 呈碎片狀 

PNG3 17 0 3 可注射凝膠 可癒合 

PNG4 16 0 4 可注射凝膠 可癒合 

PNG5 15 0 5 可注射凝膠 可癒合 

PNG6 14 0 6 可注射凝膠 仍具有裂縫 

  



doi:10.6342/NTU202504573

19 

 

經初步篩選後，選定 PNG3、PNG3、PNG4 及 PNG5 等配方進行後續優化，

並測量其溶脹率與凝膠分率，結果如表 3.2 所示。 

 

表 3.2. 通過初步篩選的 PNG 水凝膠組別之凝膠分率與溶脹率。 

組別 

成分 (wt%) 

凝膠分率 (%) 溶脹率 (%) 
NIPAM 

GelMA 

(DS 95%) 

GelMA 

(DS 47%) 

PNG3 17 3 0 86.93  0.79 116.24  3.18 

PNG3 17 0 3 82.35  3.36 214.82  3.49 

PNG4 16 0 4 79.10  1.39 194.12  3.54 

PNG5 15 0 5 77.13  0.96 177.39  3.67 

 

四種選定的 PNG 水凝膠組別在 37 °C 水中皆顯示出相似的溫度響應性去溶

脹行為（圖 3.4A）。水凝膠在去溶脹/再溶脹循環中展現穩定之可逆收縮-膨脹行為

（以 PNG4 為例，圖 3.4B）。 

 

 

圖 3.4. PNG 水凝膠的溫度響應特性。(A) 將 PNG 水凝膠浸入 37 °C 水中使其去

溶脹，並使用剩餘比例作為量化指標。(B) PNG4 水凝膠在 25 °C 和 37 °C 水中進

行三輪以上的去溶脹/再溶脹測試。 
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3.3. PNG 前驅液與水凝膠之流變性質分析 

表 3.3 總結了初步篩選的 PNG 前驅液與其光交聯後水凝膠之流變數據。在

溫度掃描實驗中，觀察到 PNG3、PNG3、PNG4 及 PNG5 前驅液皆可於溶膠-凝

膠轉變溫度下形成物理凝膠。以 PNG4 前驅液為例，在溫度低於 19.4 °C 時即轉

變為凝膠狀（圖 3.5A）。為了進一步評估前驅液於溶膠-凝膠轉變溫度範圍內之列

印性，對其進行穩定剪切測量。所有 PNG 前驅液皆展現剪切稀化行為，顯示其黏

度隨剪切速率增加而下降，如圖 3.5B 中 PNG4 的情況所示。PNG 系統經紫外光

照射交聯 10 分鐘後，儲存模量（G’）會發生明顯上升並超越損失模量（G”），以

PNG4 為例，其 G’ 達到約 13 kPa（圖 3.5C）。頻率掃描實驗進一步證實 PNG 水

凝膠之穩定性，例如 PNG4 水凝膠於 0.1 Hz 至 50 Hz 頻率範圍內皆維持穩定之

凝膠模量（圖 3.5D）。應變掃描結果顯示，當應變超過破壞閾值時，所有水凝膠

樣品之 G’ 依然接近 G”，此現象在 GelMA DS 47% 的配方中（如 PNG3、PNG4、

PNG5）中更為明顯（圖 3.5E 和圖 3.6(B, C)）。值得注意的是，四組 PNG 水凝膠

皆呈現明顯之線性黏彈性區間（LVR），例如 PNG4 的 LVR 範圍可達 240% 應

變（圖 3.5E [(i) 標記的範圍]）。在 LVR 區間內，水凝膠展現高度彈性，其內部

結構在外加應變下會發生可逆變形，當應變移除後可恢復原來的形狀而不會受到

破壞。此寬廣之應變範圍亦代表 PNG 水凝膠具有良好的韌性。 

PNG 水凝膠之自癒合表現係透過破壞−癒合循環實驗進行評估。在初步篩選

出的四組配方中，PNG4 水凝膠展現出顯著之自癒合能力，其自癒合效率約 87%

（圖 3.5F）。由於 PNG4 同時具備最佳的流變性質與較高的自癒合效率，故用作

後續主要研究中。同時，雖然 PNG3、PNG3 與 PNG5 為次佳配方，但仍展現一

定範圍內之線性黏彈性區間（LVR），其應變範圍分別可達 130%、250% 與 150%，

而破壞應變分別約為 320%、560% 與 520%，如圖 3.6 所示。相較之下，該三組

配方之自癒合能力均低於 PNG4（表 3.3）。此外，表中亦列出交聯後之純 20 wt% 

PNIPAM 水凝膠與 4 wt% GelMA 水凝膠之流變性質（圖 3.7），以供比較。 
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表 3.3. 經初步篩選之 PNG 組別的流變性質總結。 

組別 
凝膠-溶膠  

轉變溫度 (C) 

黏度 

斜率 

儲存模量 

(kPa) 

破壞應變 

(%) 

自癒合效率 

(%) 

PN N/A N/A 1.2 160 100 

GelMA 28.1 –0.81763 0.2 582 N/A 

PNG3 17.1 –0.86327 18 320 53.2 

PNG3 16.7 –0.90613 8.5 560 71.5 

PNG4 19.4 –0.94292 13 535 86.2 

PNG5 21.1 –1.01684 17 517 60.9 

*PN 表示由 20 wt% NIPAM 溶液經光交聯所得之水凝膠；GelMA 表示由 4 wt% 

GelMA（DS 47%）溶液經光交聯所得之水凝膠。PNG 水凝膠之組成詳見表 3.2。 

 

 

圖 3.5. PNG4 前驅液與其光交聯後水凝膠之流變行為。以儲存模量（G’）與損失

模量（G”）表示。(A) PNG4 前驅液之溫度掃描測試於 5 °C 至 40 °C 間進行，測

試條件為頻率 1 Hz、應變 1%。(B) 前驅液於 5 °C 進行之穩態剪切黏度測試，剪

切速率範圍為 0.3 s–1 至 1000 s–1。(C) 時間掃描實驗於 25 °C、頻率 1 Hz、應變 
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1% 下進行，用以觀察紫外線照射引起的流變學變化。(D) 光交聯後 PNG4 水凝

膠之頻率掃描實驗於 25 °C、應變 1% 下進行，測試頻率範圍為 0.1–50 Hz。(E) 光

交聯後 PNG4 水凝膠之應變掃描實驗於 25 °C、頻率 1 Hz 下進行，動態應變範

圍為 0.1% 至 1000%。於 535% 應變處觀察到臨界破壞應變，另可見明顯之線性

黏彈性區間（LVR）的應變範圍高達 240%應變。此外，在 535% 至 740% 應變

範圍內，G’ 與 G”趨近一致。(F) 破壞−癒合循環測試於 1 Hz 頻率下進行，振盪

應變於 1% 與 600% 間交替切換。 

 

 

 

圖 3.6.光交聯後 PNG 水凝膠之流變性質。以上應變掃描實驗於 25 °C、頻率 1 Hz 

下進行，動態應變範圍為 0.1% 至 1000%。(A) PNG3 水凝膠之破壞應變約為 

320%，其線性黏彈性區間（LVR）可達 130% 應變。(B) PNG3 水凝膠之破壞應

變為 560%，LVR 區間延伸至約 252% 應變。(C) PNG5 水凝膠之破壞應變為 

520%，其 LVR 區間可達 150% 應變。特別的是，PNG3 與 PNG5 水凝膠在超過

臨界破壞應變後，其 G’ 與 G”仍非常接近，直到約 900% 應變。 
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圖 3.7. 純 NIPAM 溶液和純 GelMA 溶液於光交聯前後之流變性質。針對 (A) 10 

wt% (B) 15 wt%和 (C) 20 wt% NIPAM 溶液進行紫外光照射時間掃描實驗，測試條

件為 25 °C、頻率 1 Hz、應變 1%。(D) 20 wt% PNIPAM 水凝膠之應變掃描實驗，

測試條件為 25 °C、頻率 1 Hz，動態應變範圍為 0.1% 至 1000%；觀察到破壞應

變約為 160%。(E) 20 wt% PNIPAM 水凝膠之破壞−癒合循環測試，測試條件為 

25 °C、頻率 1 Hz，振盪應變於 1% 與 300% 間交替切換。(F) 4 wt% GelMA（DS 

47%）溶液於紫外光照射下之時間掃描實驗。 

 

3.4. PNG 水凝膠之小角度 X 射線散射（SAXS）分析 

圖 3.8(A–D) 繪製出 PNG4 前驅液與其交聯後水凝膠之 1D SAXS 曲線，並

與純 PNIPAM 水凝膠及 GelMA 水凝膠進行比較。散射向量 q 值介於 0.002 至 

0.02 Å −1 定義為低 q 區域，而 0.02 Å −1 至 0.2 Å −1 則為高 q 區域。如圖 3.8A 所

示，純 20 wt% PNIPAM 水凝膠在低 q 區域中，隨著溫度上升，散射強度先略為

下降後再上升，反映出 PNIPAM 交聯網絡因收縮與緊密排列所造成之結構變化。

在高 q 區域中，PNIPAM 鏈段間開始形成分子內氫鍵，導致結構異質性與聚集行

為的產生。圖 3.8B 為 4 wt% GelMA 水凝膠於不同溫度下之 SAXS 散射圖譜，

於 0.03 Å −1 處之散射峰隨溫度升高略微增強，推測此處與高溫誘導之螺旋－線圈
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轉換（Helix–coil transition）導致的高分子鏈尺度縮小有關。圖 3.8C 顯示 PNG4 

前驅液於加熱過程中的 SAXS 曲線，結果顯示在低 q 區域中散射強度隨溫度上

升而增加，且於約 40 °C 時在 0.006 Å −1 附近出現一個肩峰（shoulder）。圖 3.8D 

為光交聯後 PNG4 水凝膠之 SAXS 曲線，結果顯示加熱後低 q 區域之散射強度

增加，並於 0.003 Å −1 與 0.006 Å −1 處出現兩個肩峰。其中， 0.003 Å −1 肩峰的出

現（與前驅液相比）推測為經交聯後新形成之大尺度結構，其對應特徵尺寸約介於 

200.3 nm 至 104.1 nm，顯示光交聯誘導了新型聚集結構的生成。 

 

 

圖 3.8. PNIPAM、GelMA 水凝膠以及 PNG4 前驅液與水凝膠之 SAXS 分析。 

(A) 純 20 wt% PNIPAM（PN）水凝膠於 10 °C 至 40 °C 間進行階段性加熱時所

獲得之 SAXS 圖譜。(B) 4 wt% GelMA 水凝膠於 10 °C 至 40 °C 溫度範圍內所

量測之 SAXS 圖譜。(C) 不同溫度下 PNG4 前驅液所量測之 SAXS 圖譜。(D) 

PNG4 水凝膠於各溫度條件下所獲得之 SAXS 圖譜；該水凝膠係於 4 °C 下經紫

外光交聯製備而成。 
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SAXS 散射曲線以公式（4）至（9）進行模型擬合，其擬合曲線如圖 3.9 所示。

所使用之擬合模型包含球形模型 [公式（5）]，結合硬球交互作用模型 [公式（7）]，

用以描述 PNIPAM 聚集體及其間之相關性；同時亦使用[公式（9）] 描述結構長

度 ξ 與 Ξ 的熱擾動行為。總而言之，實驗所得 SAXS 曲線與擬合結果展現良

好一致性。表 3.4 彙整了加熱過程中所擷取之關鍵參數，包括團簇半徑、PNIPAM 

團簇間之靜態相關長度（correlation length），以及 GelMA 與 PNIPAM 鏈段間之

動態相關長度。結果顯示，PNG4 水凝膠之團簇半徑在 10 °C 至 40 °C 間隨溫度

上升而逐漸減小，唯於 20 °C 時略有例外。靜態相關長度是用來表示 PNIPAM 團

簇間的平均相關距離，因此隨溫度上升而逐漸增大。動態相關長度是用來表示 

GelMA 或 PNIPAM 鏈段間的平均相關距離，則在溫度從 10 °C 上升至 30 °C 間

逐漸下降，但在升至 40 °C 時再度上升。 

 

 

圖 3.9. PNG4 水凝膠於 10–40 °C 溫度範圍內之 SAXS 實驗曲線與擬合結果。圖

中所示為散射數據（符號）與對應之擬合曲線。將擬合曲線進行垂直排列以供比較。

隨著溫度上升，其低 q 區域（0.005–0.006 Å−）之散射特徵逐漸明顯，如圖中箭頭

所示。 
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表 3.4. PNG4 水凝膠在不同溫度（10 °C 至 40 °C）經模型擬合所獲得之參數。 

組別 
Cluster radius 

(nm) 

Static correlation 

length Ξ (nm) 

Dynamic correlation 

length ξ (nm) 

PNG4 (10 C) 107.85  2.95  8.11  0.82 13.85  0.37 

PNG4 (20 C)  71.16  9.18 11.44  0.64  3.95  0.18 

PNG4 (30 C)  93.98  3.78 13.22  1.36  2.81  0.04 

PNG4 (40 C)  83.84  1.14 15.72  0.53  5.33  0.46 

 

根據 SAXS 數據與擬合參數，在圖 3.10 提出 PNG4 水凝膠之交聯結構模型

及其在不同溫度下可能出現之結構變化。圖 3.10A 說明於 4 °C 下進行 UV 照射

時，PNG4 前驅液的結構演變。在光交聯前，GelMA 鏈段與 NIPAM 單體於溶液

中呈隨機分布；於 UV 照射過程中，GelMA 鏈段形成共價鍵結，而 NIPAM 單體

則聚合成 PNIPAM，並部分接枝於 GelMA 鏈段上形成 PNIPAM 側鏈。光固化後，

GelMA 形成穩定的共價交聯網絡，而 PNIPAM 側鏈可能產生互鎖（interlocking）

進而促使團簇生成（初始尺寸約為 210 nm）。圖 3.10B 呈現光交聯後之 PNG4 水

凝膠於 10 °C 至 40 °C 加熱過程中之結構變化。在 20 °C 時，由於溫度高於 

GelMA 的最高臨界溶解溫度（UCST），GelMA 的線性–盤曲（linear-coils）結構

會部分解開，導致團簇尺寸縮小（約為 140 nm）。當溫度超過 30 °C 時，PNIPAM 

的最低臨界溶解溫度（LCST）會導致 PNIPAM 側鏈及團簇產生明顯收縮，最終團

簇尺寸約為 167 nm。 
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圖 3.10. PNG4 水凝膠結構之假設圖。(A) 水凝膠於 4 °C 下光交聯前後之結構變

化示意圖。光交聯後，PNIPAM 側鏈隨機形成團簇結構。(B) 不同溫度條件下 PNG4

水凝膠結構之變化。於 10 °C 加熱至 40 °C 的過程中，水凝膠網絡中 PNIPAM 團

簇間之靜態相關長度（Ξ）隨溫度上升而逐漸增加，而 GelMA 和 PNIPAM 間之

動態相關長度（ξ）則於 10 °C 至 20 °C 間急劇下降。 

 

3.5. 紫外光固化後的 3D 列印 PNG 水凝膠之針頭注射性 

3D 生物列印機可以用來將前驅液製造成塊狀 PNG 水凝膠。圖 3.11A 顯示 

PNG4 水凝膠之列印解析度。使用 80 μm 噴嘴列印所得之列印絲平均直徑約為 

100 μm，而使用 210 μm 噴嘴列印之列印絲平均直徑約為 260 μm。 

除了 3D 列印外，經紫外光固化之 PNG 水凝膠亦具備針頭注射性與形狀回

復能力。為驗證此特性，列印了一塊水凝膠，如圖 3.11B 所示先使用 210 μm 噴

嘴將 PNG4 前驅液列印為片狀結構，並於 4 °C 堆疊兩層後獲得約 0.5 mm 厚度。

列印結構隨後以紫外光照射 10 分鐘固化成片狀水凝膠。此水凝膠片於 25 °C 被

捲成圓柱狀，並置於 37 °C 空氣中靜置 5 分鐘。接著將圓柱狀水凝膠置入注射器
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內，並將其以水透過 17G（內徑 1.067 mm）針頭手動擠出。擠出後，水凝膠可於 

25 °C 回復為原先片狀結構。圖 3.11C 顯示 UV 交聯後水凝膠片之俯視與側視圖。

在 37 °C 下，圓柱狀水凝膠體積收縮至原始體積之約 55%；注射後，片狀水凝膠

之體積可回復至原始體積之約 115%。 

 

 

圖 3.11. PNG 水凝膠之 3D 列印性、針頭注射性與形狀回復能力。(A) 透過 80 μm 

或 210 μm 噴嘴列印 PNG4 前驅液所形成的列印絲之顯微影像（比例尺= 200 

μm）。(B) 示意圖描繪了製備 PNG4 水凝膠片之 3D 列印流程與紫外光固化後水

凝膠片之針頭注射性。(C) 捲起的水凝膠片於 37 °C 空氣環境下之俯視與側視圖，

以及經由 17G 注射器針頭注射後在室溫下回復之片狀水凝膠結構。 
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3.6. PNG/GelMA 雙層水凝膠之製備與特性分析 

圖 3.12 顯示 PNG/GelMA 雙層水凝膠的製備流程與其受溫度變化引發之致

動行為。為優化 GelMA 被動層之濃度，評估了雙層水凝膠於 25 °C 與 37 °C 下

之彎曲角度變化（見表 3.5），其彎曲角度之計算方法如圖 3.12A 所示。結果顯示，

以 7.5 wt% GelMA 製作之被動層表現出最大的角度變化，而 5 wt% 與 10 wt% 

GelMA 被動層則呈現略低之彎曲幅度。特別的是，三組雙層水凝膠皆表現出雙向

致動特性，即於 37 °C 彎曲角為正，於 25 °C 彎曲角為負。當主動層選用 PNG4、

被動層使用 7.5 wt% GelMA 時，可獲得最佳致動表現，其彎曲角分別於 37 °C 達 

~420°，於 25 °C 為 –340°，因此選定該組為最佳組別進行後續測試。此外，本研

究亦利用 Euler-Bernoulli 樑理論對致動器進行力學估算。結果顯示，該雙層致動

器於 37 °C 時可輸出約 1.1 mN 之端部等效力，而於 25 °C 時則約為 0.9 mN。 

 

表 3.5. 以不同濃度 GelMA 被動層所製備的雙層水凝膠之彎曲角度。於 37 °C 與 

25 °C 水中進行，對照組配方參考自先前文獻 [11]。 

* Deswelling:去溶脹, Reswelling:再溶脹 

組別 

Deswelling  

(37 C) 

Reswelling  

(25 C) 

彎曲角度 () 彎曲角度 () 

主動層: PNG4 水凝膠 

被動層: GelMA 水凝膠 (5 wt%) 
361.66  5.13 –332.75  7.76 

主動層: PNG4 水凝膠 

被動層: GelMA 水凝膠 (7.5 wt%) 
420.25  9.07 –347.67  7.13 

主動層: PNG4 水凝膠 

被動層: GelMA 水凝膠 (10 wt%) 
386.50  5.29 –250.66  8.80 

對照組 (參考文獻 [11]) 

主動層 (GN2 水凝膠): 

GelMA DS 95% (2.5 wt%) + NIPAM (7.5 wt%) 

被動層: GelMA 水凝膠 (7.5 wt%) 

397.33  3.77 281.56  6.97 
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圖 3.12. 雙層水凝膠致動器之致動行為。兩組雙層水凝膠中的被動層均以 Safranin-

O 染色以利觀察（比例尺= 1 cm）。(A) 以模具鑄造的條狀雙層水凝膠之彎曲角度

測量方法示意圖。(B) 新開發之雙層水凝膠致動器與對照組致動器（表 3.6）在 
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25 °C 下皆維持筆直狀態。於 25 °C 與 37 °C 水中進行循環彎曲測試時，對照組

呈現  “6-微笑 -6” 的形狀轉變，顯示其為單向彎曲；相比之下，新開發之 

PNG4/GelMA 雙層水凝膠致動器則展現 “6-9-6” 的形狀轉變，顯示其在 25 °C 水

中再溶脹時會朝向被動層進行彎曲，具備雙向致動能力。(C) 大尺寸和小尺寸的星

形雙層水凝膠致動器之製備流程示意圖。(D) 以 3D 列印製備的星形雙層水凝膠

致動器之俯視與側視圖。該致動器（PNG4/ GelMA）在 37 °C 水中收縮為花狀結

構，並於 25 °C 水中反向展開成蜘蛛狀。 

 

為驗證致動器之可逆性，將雙層水凝膠致動器置於 25 °C 與 37 °C 水中交替

轉換進行五次循環測試。表 3.6 列出五次連續循環中所量測之彎曲角度，其餘循環

的彎曲角度維持相似。實驗所拍攝之致動圖像如圖 3.12B 所示。對照組為文獻報

導之雙層水凝膠致動器（GN2/GelMA）[11]。實驗結果顯示，當暴露於 37 °C 環境

中，新開發之雙層結構會朝向主動層內彎，並因 PNIPAM 相轉變而導致主動層泛

白；當轉移回 25 °C 水中時，致動器彎曲方向反轉，顯示出明顯的雙向致動行為，

而對照組則維持單向彎曲。使雙層水凝膠致動器經過漸進式的溫度變化，以記錄其

彎曲行為與反應時間，藉以評估其溫度誘導之致動特性（見圖 3.13）。所有測試皆

使用於 25 °C 水中預先平衡至形狀穩定的完全水合樣品進行。當致動器浸入 25 °C

水中時，致動器初始表現出負彎曲角。隨著溫度逐漸升高至 40 °C，其彎曲角逐步

上升，並在約 32 °C 時由負轉為正。相反地，在漸進式冷卻過程中，彎曲角則呈下

降趨勢，並於溫度低於 32 °C 時恢復為負值。此外，致動器也浸入 PBS 溶液中並

進行五次熱循環測試，其彎曲角在各循環間保持穩定，顯示出良好的致動穩定性。

與在水中獲得的結果相比，在 PBS 環境中致動器於 37 °C 時的彎曲幅度呈現出明

顯下降，而在 25 °C 時則略有減少（見表 3.7）。進一步的測試證實該致動器在 PBS

中經歷 50 次循環後仍能保持可逆的雙向彎曲，其彎曲幅度僅較首次循環出現輕微

下降（圖 3.14）。 
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表 3.6. 具雙向致動能力的新型雙層水凝膠致動器之彎曲角度。於 37 °C 與 25 °C 

水中反覆彎曲五個循環。自第二個循環起，水凝膠致動器所呈現之彎曲角度與第二

個循環相近，顯示致動行為穩定。 

組別 

第一個循環 第二個循環 第三個循環 第四個循環 第五個循環 

37 C 25 C 37 C 25 C 37 C 25 C 37 C 25 C 37 C 25 C 

PNG4/GelMA 

雙層致動器 

420 

 9 

−348 

 7 

416 

 5 

−336 

 6 

418 

 4 

− 

 6 

 

 9 

− 

 6 

416 

 5 

−338 

 6 

控制組 [11] 

GN2/GelMA 

雙層致動器 

397 

 4 

282 

 7 

388 

 7 

276 

 5 

386 

 5 

278 

 7 

385 

 5 

280 

 7 

388 

 7 

279 

 5 

 

表 3.7. 雙層水凝膠致動器於 PBS 溶液中之循環彎曲角度變化。 

組別 

第一個循環 第二個循環 第三個循環 第四個循環 第五個循環 

37 C 25 C 37 C 25 C 37 C 25 C 37 C 25 C 37 C 25 C 

PNG4/GelMA 

雙層致動器 

(在 PBS 溶液中) 

281 

 7 

−323 

 5 

290 

 6 

−317 

 5 

283 

 9 

−315 

 3 

295 

 6 

−320 

 4 

289 

 5 

−324 

 4 
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圖 3.13. 漸進式溫度調控下雙層水凝膠致動器的彎曲反應。淺藍色區域代表熱平衡

後的反應時間區間，灰色背景區域則表示彎曲角為負值的範圍。(A) 致動器浸入

25 °C水中後初始呈現負彎曲角，隨著溫度上升，彎曲角逐漸轉為正值，並於約 32 °C

附近達到轉換點。(B) 在冷卻過程中，彎曲角逐漸下降，並於約 32 °C 以下再度轉

為負值。 

 

 

圖 3.14. PNG4/GelMA 雙層水凝膠致動器於 PBS 溶液中的長期循環致動行為。

為利於觀察形變，將被動層以 Safranin-O 染色（比例尺= 1 cm）。影像顯示致動器

在 25 °C 與 37 °C 間進行第一與第五十次熱循環後的外觀。經 50 次循環後，水

凝膠仍保持可逆的雙向彎曲。相較於首次循環，其彎曲幅度僅出現輕微的下降。 
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圖 3.12C 為不同尺寸之星形雙層水凝膠致動器的製備流程與其溫度依賴性雙

向致動行為示意圖。首先以 210 μm 噴嘴擠出 7.5 wt% GelMA 作為被動層，再列

印 PNG4 前驅液作為主動層，經紫外光照射 10 分鐘形成雙層致動器。星形致動

器可於 25 °C 與 37 °C 水中展現穩定之雙向致動。圖 3.12D 顯示以 210 μm 噴嘴

列印之星形致動器。於 37 °C 水中時，致動器會向內彎折，形成花朵狀結構；轉

移至 25 °C 水中後，彎曲方向反轉，呈現蜘蛛狀結構。為了列印更複雜的結構，

本研究製備了葉形雙層水凝膠致動器（圖 3.15）。該結構保留了細緻的列印特徵，

並同樣表現出可逆的雙向彎曲能力。此外，我們以 210 μm 噴嘴分別沿著 X 軸與 Y

軸方向列印，製備相同大小之條狀雙層水凝膠，並與模具製備之樣品進行比較。光

交聯後條狀水凝膠的俯視顯微影像顯示，X 軸與 Y 軸列印樣品具有相似的表面孔

隙結構，層間排列清晰且與列印方向平行。所有樣品皆於 25 °C 與 37 °C 水中進行

致動測試。結果顯示 25 °C 時，X 軸列印樣品的彎曲角度小於 Y 軸列印樣品與模

具鑄造樣品（圖 3.16）。另以 80 μm 噴嘴列印尺寸相近之條狀雙層水凝膠，其在

25 °C 與 37 °C 下的彎曲角度均小於以 210 μm 噴嘴列印之樣品（圖 3.17）。 

 

 

圖 3.15. 3D 列印製備之葉片狀雙層水凝膠致動器的彎曲行為。為利觀察，被動層

以 Safranin-O 染色（比例尺= 1 cm）。該致動器在列印後仍保有完整的葉片狀幾何

形貌，並於水中 25 °C 與 37 °C 間表現出可逆彎曲行為。 
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圖 3.16. 列印方向性對 PNG4/GelMA 雙層致動器彎曲行為之影響。所有致動器的

被動層均以 Safranin-O 染色以利觀察。(A) 條狀雙層水凝膠沿 X 軸或 Y 軸列印之
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示意圖。(B) 圖片顯示以模具或 3D 列印製作之條狀致動器在 25 °C 與 37 °C 水中

之雙向致動。沿 X 軸列印之條狀水凝膠於 25 °C 時顯示較小之彎曲角度。(C) 沿 X 

軸與 Y 軸列印並經紫外光交聯之條狀水凝膠的光學顯微影像俯視圖。兩者呈現相

似的表面孔隙，且層狀排列與列印方向平行。(D) 透過模具或 3D 列印製備之星形

雙層致動器在 25 °C 與 37 °C 水中皆表現出類似的雙向彎曲行為。(B) 與 (D) 的比

例尺為 1 cm，(C) 的比例尺為 2 mm。 

 

 

圖 3.17 列印噴嘴尺寸對 PNG4/GelMA 雙層致動器彎曲行為之影響。用以評估列

印解析度所造成之致動行為差異。兩者的被動層皆以 Safranin-O 染色以利觀察（比

例尺= 1 cm）。相比之下，使用 80 μm 噴嘴列印之條狀致動器在 25 °C 與 37 °C 

下的彎曲角度皆小於使用 210 μm 噴嘴列印者。 

 

此外，亦採用 myoblast 細胞株 C2C12 進行活/死細胞染色（圖 3.18A），評

估紫外線固化後載細胞的 PNG4 水凝膠之細胞相容性。與對照組相比，PNG4 水

凝膠中死細胞比例略高，然而大多數細胞仍維持活性，顯示具有適當的細胞相容性。

進一步觀察細胞於兩種水凝膠中的長期增殖行為（圖 3.18B），結果顯示 GelMA 

水凝膠中的細胞在 14 天後增殖率達 382%，而 PNG4 水凝膠的增殖率亦達到 

190%，證實 PNG4 水凝膠具備細胞相容性。 
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圖 3.18. PNG4 和 GelMA 水凝膠之細胞實驗 (A) 螢光顯微影像分別顯示了嵌入 

PNG4 或 GelMA 水凝膠 1 小時的 C2C12 細胞之活／死細胞染色結果。綠色

代表活細胞，紅色代表死細胞。(B) 以 CCK-8 檢測法評估嵌入 PNG4 或 

GelMA 水凝膠中的 C2C12 細胞之長期增殖行為，細胞增殖百分比係根據樣品之

光密度扣除空白對照組（即不含細胞之水凝膠）後，再以各組於第 0 天之光密

度數值進行標準化處理所得。*** 表示 p < 0.001。 

 

 

圖 3.19. PNG4 與 GelMA 水凝膠之體外降解行為。該研究於 37 °C 磷酸鹽緩衝

液（PBS）中進行，觀察期為 28 天。  
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3.7. 針頭注射性與注射後的 3D 列印水凝膠致動器之雙向致動能力 

3D 列印 PNG/GelMA 雙層水凝膠的製備與致動策略如圖 3.20 所示。為展示

其針頭注射性與雙向致動能力，本研究列印尺寸較小之星形水凝膠，如圖 3.20A 所

示。首先，將 7.5 wt% GelMA 水凝膠以 210 μm 噴嘴擠出形成被動層，接續列印 

PNG4 前驅液作為主動層。完成列印後進行紫外光照射交聯，形成雙層水凝膠致

動器。該星形水凝膠厚度約為 0.5 mm，其中主動與被動水凝膠各為單層堆疊，單

層厚度約為 0.25 mm。致動器隨後被捲成圓柱狀，置於 37 °C 空氣中 5 分鐘後，

裝入注射器並經由 17G（1.067 mm）針頭注入 37 °C 水中。注射過程中，水凝膠

收縮成花狀結構，並於轉移至 25 °C 水中後反向膨脹為蜘蛛狀形態。圖 3.20B 呈

現該星形水凝膠致動器於 3D 列印及 UV 固化後之俯視與側視圖。圓柱狀水凝膠

之體積相較於原始體積收縮至約 82%。在 37 °C 和 25 °C 水中交替浸泡後，致動

器之主動層展現出由溫度驅動之周期性去溶脹與再溶脹行為。總而言之，此星形水

凝膠展現出類似於生物形態調節之仿生致動能力。 
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圖 3.20. 3D 列印星形雙層水凝膠致動器之針頭注射性與雙向致動能力。(A) 星狀

雙層水凝膠致動器之製備流程、針頭注射性與可逆致動行為示意圖。(B) 星狀雙層

水凝膠致動器經捲曲後在 37 °C 空氣環境下之俯視與側視圖。該 3D 列印水凝膠

致動器最初為星形結構，經捲曲形成圓柱狀後可透過 17G 注射針頭順利注射；注

入 37 °C 水中後收縮為小花狀結構，並於轉移至 25 °C 水中後反向展開為較大的

蜘蛛狀結構。將致動器交替浸入 37 °C 和 25 °C 水中，可以重複實現花朵和蜘蛛

形態之間的可逆轉變。 

 

3.8. 自癒合 3D 列印水凝膠致動器之雙向致動行為 

為了製備具自癒合功能之雙層水凝膠，選用具備內在癒合能力之 PUGG 水凝

膠作為被動層。圖 3.21A 概述了整個實驗流程，包括 PNG/PUGG 雙層水凝膠之製

備過程、自癒合性能評估及其受溫度驅動之雙向致動行為，作為下述實驗操作之視

覺指南。首先，使用模具製備條狀雙層水凝膠，隨後將其切成兩段，再使兩個部分

接觸並放置 20 分鐘進行自我修復。癒合後之水凝膠條可由鑷子提起且切口處不

會斷裂，證實了有效的自癒合能力，如圖 3.21B 所示。為了評估自癒合後之致動

性能，將切割/自癒合之雙層水凝膠與原始/完整的樣品進行比較。為了進一步評估

水凝膠在生理相關條件下的自癒合能力，額外進行了 37 °C 環境下的癒合實驗。在

此條件下，斷裂的水凝膠片段也可以成功癒合（見圖 3.22）。如圖 3.21C 所示，

兩組樣品在 37 °C 水中皆朝向主動層彎曲，惟癒合組之彎曲角略低於完整組。當

轉移至 25 °C 水中時，兩組樣品皆出現反向彎曲行為，切割/自癒合組之彎曲角度

亦相對較小。具體而言，自癒合後的雙層水凝膠於 37 °C 水中彎曲角度約 380°，

於 25 °C 水中約為−270°。為了進一步評估其致動行為的可逆性，將兩組水凝膠樣

品分別置於 25 °C 與 37 °C 水中進行五次循環測試。表 3.8 總結了連續五次循環

中量測之彎曲角度，所有循環亦呈現類似表現，顯示自癒合後雙層水凝膠仍保有穩

定之雙向致動能力。 
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圖 3.21. 自癒合雙層水凝膠致動器之致動性能評估。該致動器由 PNG4 水凝膠作

為主動層，搭配具自癒合能力之 PUGG 水凝膠作為被動層 [31] 製備而成。為利

觀察，被動層以 Safranin-O 染色（比例尺= 1 cm）。(A) 雙層水凝膠致動器之製備

流程、自癒合能力與可逆致動行為示意圖。(B) 將致動器切成兩半並將切面靠在一

起 20 分鐘以促進自修復，觀察雙層水凝膠致動器的宏觀自癒合行為。癒合後，用

鑷子夾起水凝膠時，切口處保持完好。(C) PNG4/PUGG 雙層水凝膠致動器於原始
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/完整組與切斷/自癒合組（表 3.8）之彎曲行為影像。於 37 °C 與 25 °C 水中交替

循環測試期間，兩組樣品在 25 °C 水中皆展現出朝向被動層之雙向彎曲行為，與

原始組相比，自癒合組的彎曲角度略小。 

 

 

圖 3.22. PNG4/PUGG 雙層水凝膠致動器於生理溫度（37 °C）下之巨觀自癒合行

為。首先將致動器切割成兩半，隨後緊密對齊並置於 37 °C 加濕環境中靜置 20 分

鐘以促進自我修復。修復完成後，水凝膠可維持完整結構，且於提起時在接合處無

破裂情形產生。 

 

表 3.8. 雙層水凝膠致動器於自癒合前後之循環彎曲角度變化。 

組別 

第一個循環 第二個循環 第三個循環 第四個循環 第五個循環 

37 C 25 C 37 C 25 C 37 C 25 C 37 C 25 C 37 C 25 C 

原始 (完整) 

PNG4/PUGG 

雙層致動器 

398 

 3 

−340 

 9 

392 

 7 

−334 

 6 

393 

 5 

−332 

 6 

396 

 4 

−341 

 7 

393 

 6 

−338 

 8 

切割後自癒合 

PNG4/PUGG 

雙層致動器 

381 

 6 

−273 

 4 

378 

 5 

−267 

 6 

376 

 4 

−269 

 8 

380 

 4 

−264 

 9 

374 

 7 

−272 

 6 
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不同於先前提到的以模具製備之樣品，星形 PNG/PUGG 雙層水凝膠致動器是

透過擠出式 3D 列印技術所製備。圖 3.23A 展示製備流程、自癒合評估與雙向致

動性能，並於下文進一步說明。該星形雙層致動器係透過以 210 μm 噴嘴依序擠出 

PUGG 前驅液與 PNG4 墨水，逐層堆疊共 12 層而成。完成列印後，對結構進行

紫外光照射  10 分鐘以完成聚合反應。最終所得之水凝膠致動器總厚度約為 

2.5 mm，其中主動層與被動層各由 6 層堆疊構成，厚度約為 1.25 mm。為驗證其

自癒合能力，將星形水凝膠致動器的一隻手臂切斷後重新接合，並靜置 20 分鐘。

如圖 3.23B 所示，癒合後之致動器可由鑷子夾持而不會於原切口處斷裂，顯示出

成功的自我修復。圖 3.23C 比較癒合後的水凝膠致動器與原始的樣品在不同溫度

下之致動行為，兩者皆展現出溫度響應性可逆彎曲，惟癒合後的致動器於癒合部位

之彎曲幅度略有下降。 
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圖 3.23. 自癒合雙層水凝膠致動器之 3D 列印與致動性能評估。致動器係由具自

癒合能力之 PNG4 主動層與 PUGG 被動層 [31]所構成。為了增強對比與觀察效

果，各致動器之被動層均以 Safranin-O 染色（比例尺= 1 cm）。(A) 星形雙層水凝

膠致動器之製造過程、自癒合能力與可逆致動行為示意圖。(B) 將 3D 列印之星形

雙層水凝膠致動器切除一角並使其修復 20 分鐘，以觀察其自癒合行為。致動器修

復後，用鑷子夾起時仍保持完整。(C) 以俯視與側視圖展示 3D 列印星形雙層水凝

膠致動器之致動行為。當置於 37 °C 水中時，兩個致動器都會折疊成小花朵形態，

而在 25 °C 時則恢復為蜘蛛狀結構。  
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第四章 討論 

響應型水凝膠於多次溶脹/去溶脹循環後常會發生開裂 [33]，而導入自癒合特

性可有效提升其使用壽命 [34]。文獻中所報導之 PNIPAM-GelMA（DS 95%）水

凝膠不具自癒合能力，且機械性質偏脆 [11]。本研究中所開發之 PNIPAM-GelMA

（DS 47%，簡稱 PNG）水凝膠，藉由調變 PNIPAM 與 GelMA 含量，可表現出

獨特自癒合能力與寬廣之線性黏彈性區間（LVR），與前述之 GelMA（DS 95%）

-PNIPAM 水凝膠表現出明顯差異。PNIPAM 分子中之醯胺與羰基可與 GelMA 

中之羥基與胺基形成動態氫鍵（圖 3.2），進而促進 PNG 網絡之自癒合能力。相

較於 DS 95% 配方，DS 47% GelMA 提供更多可形成氫鍵之位點，因此於相同總

固體含量下展現較高之自癒合效率。此外，GelMA 之取代度亦會影響水凝膠的整

體性質。若使用較低取代度之 GelMA，親水基團比例較高而可聚合基團減少，預

期可使儲存模量下降但自癒合效率提升；相對地，較高取代度之 GelMA 則可能導

致水凝膠模量上升而自癒合能力略為降低。與此推論一致，IR 光譜結果支持交聯

網路中氫鍵的形成。光交聯後，3400–3200 cm−1處的 N–H/O–H 伸縮振動吸收峰強

度增強，而 C=O（約 1660 至 1645 cm−1）及 amide II（約 1545 至 1535 cm−1）吸收

峰則偏移至較低波數。這些光譜變化為氫鍵形成的典型特徵，並提供了直接證據

（圖 3.1B）。PNG 水凝膠的自癒合能力可以增強其結構耐久性，並抵抗長時間收

縮引起的變形。 

基於 PNIPAM 的水凝膠通常是以過硫酸銨（APS）引發之自由基聚合或光聚

合方式合成。APS 聚合法的加工窗口通常較狹窄，不適用於擠出式 3D 列印；相

對地，光聚合已被證實可使 PNIPAM 水凝膠應用於 3D 列印，如先前研究所示 

[35]。在本研究中，我們進一步發展了這一概念，將 GelMA 作為可列印基質並採

用更具生物相容性的引發劑 VA-086。此調整改善了前驅液的可塑性並使其能進行

擠出式 3D 列印，同時也提升了細胞相容性。為了建立一種適用於生物致動器開

發的水凝膠系統，本研究採用紫外光引發的光聚合反應來製備 PNIPAM 水凝膠，



doi:10.6342/NTU202504573

45 

 

從而提供更大的加工窗口來實現多樣化的結構設計。透過此策略，成功製造出了具

自癒合能力之 20 wt% 純 PNIPAM 水凝膠（圖 3.7）；然而，該水凝膠的可塑性

不佳。在 PNIPAM 水凝膠系統中添加少量 GelMA 可顯著提升其可塑性並賦予水

凝膠注射性。為了確保 PNG 前驅液在 4 °C 下之可注射性與光交聯後水凝膠之自

癒合能力 [圖 3.3(B, C)]，本研究系統性地篩選 NIPAM 與 GelMA 的配比和 

GelMA 之取代度（表 3.1），並將總固含量固定為 20 wt%，以便快速篩選具上述

特性之最佳配方。根據文獻，當 GelMA 濃度超過 3 wt% 時，GelMA 前驅液在低

溫下表現出更好的流動性能 [36]。事實上，我們觀察到當 GelMA 含量低於該閾

值時，PNG 前驅液表現出較差的剪切稀化行為；而當 GelMA（DS 95%）含量超

過 3 wt% 時，光交聯後的 PNG 水凝膠開始失去自癒合能力，推測與較短的 

PNIPAM 側鏈間缺乏足夠糾纏有關。反之，使用 GelMA（DS 47%）所製備之配方

在 GelMA 含量 3–5 wt% 的範圍內具有足夠的自癒合能力，這可能與更豐富的氫

鍵導致的較佳 PNIPAM 鏈堆積有關。PNG4 組因其理想的特性而被選為優化配

方，例如前驅液能夠在 4 °C 下形成可注射的物理凝膠、交聯後的水凝膠碎片可於 

25 °C 自癒合，以及於 37 °C 下可收縮至原始體積約 55% 等優異性質。優化過程

中，在含有 DS 47% GelMA 的組別中觀察到溶脹率與凝膠分率同時下降（表 3.2）。

此現象可能歸因於親水基團的含量增加有關，這些基團傾向形成氫鍵，進而產生緻

密的非晶區域。這些物理緻密的區域是由已經與水分子結合的親水基團之間的氫

鍵所形成的，因此儘管化學交聯密度較低，仍會限制交聯網絡在溶脹過程中進一步

的擴張。此結果顯示，PNG 水凝膠的溶脹行為除了受到共價交聯的影響外，也與

網絡中的物理相互作用有關。 

具備 3D 列印性之水凝膠可以用來製備複雜且客製化的結構，這對於需要精

確結構控制的應用至關重要 [37, 38]。文獻指出，在雙對數尺度上，黏度對剪切速

率的線性擬合斜率越負者，其列印性越佳 [39]。本研究中，PNG 前驅液於 5 °C 下

表現出優異的剪切稀化特性（表 3.3），適合用於擠出式 3D 列印。經紫外光固化
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後，PNG4 水凝膠的儲存模量（G’）達 13 kPa，明顯高於純 20 wt% PNIPAM（1.2 

kPa）與 4 wt% GelMA（0.2 kPa），這可能是由於形成了由 GelMA 共價交聯網絡

與 PNIPAM 側鏈構成之雙網絡結構。應變掃描實驗顯示 PNG4 水凝膠擁有高達 

~240% 應變之寬廣 LVR（圖 3.5Ei）。近年研究指出，PNIPAM 在聚合後可形成

刷狀 PNIPAM  [40]。而本研究所觀察到之 LVR 可能與互鎖的 PNIPAM 網絡有

關，其中可逆的「犧牲鍵」（例如氫鍵，源自於大量糾纏的 PNIPAM 側鏈）斷裂

與重建以消散應力，產生能夠承受顯著變形並恢復其結構的堅韌水凝膠 [41, 42]。

在本研究中，「韌性」一詞僅用於指稱由流變學所推斷之振盪剪切下的損傷耐受性，

而非傳統裂紋阻力測試所測得的斷裂韌性。根據文獻，在共價交聯網絡中嵌入富含

氫鍵的物理交聯網絡，能夠形成具有良好的機械強度和自修復性能的雙網絡結構 

[43, 44]。因此可以推論 PNG4 水凝膠的微觀結構與其自修復行為之間的相關性。

一旦發生損傷，在斷裂界面的 PNIPAM 側鏈之間的氫鍵會迅速斷裂，並暴露出鍵

合位點，這些位點可以在自修復過程中重建新的氫鍵，進而恢復大部分原始機械模

量。然而，由大量氫鍵構成的模量仍低於原始 PNG 系統的模量，且難以在斷裂界

面處達到完美接觸，導致自癒合效率約 86％。 

了解水凝膠微觀結構和宏觀特性之間的關係對於合理的材料設計至關重要 

[45]。文獻指出，純 GelMA 水凝膠（共價紫外交聯）缺乏自癒合特性，在損壞後

無法恢復 [46]，因此 GelMA 於 PNG 系統中扮演靜態之三維共價網絡。在本研

究中，純 20 wt% PNIPAM（PN）水凝膠展現 100% 的自癒合能力（圖 3.7E），

這可能是由於密集的 PNIPAM 鏈形成物理交聯網絡所致。因此，PN 於 PNG 系

統中扮演動態物理交聯網絡。相較之下，先前報導之 GN 水凝膠並未表現出自修

復行為 [11]，可能是因為形成的 PNIPAM 鏈密度和長度不足，導致可用的動態鍵

非常少。值得注意的是，PNG4 水凝膠在 SAXS 圖譜中出現之肩峰[圖 3.8(A, B, 

D)]在 PN 與 GelMA 水凝膠中皆未觀察到，這歸因於 GelMA 共價網絡內的

PNIPAM 側鏈聚集形成之異質結構。文獻指出，長側鏈會相互滲透形成緊密的互
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鎖，而更高的接枝密度與更長的側鏈長度可提升鏈的流動性 [47]。基於這些發現，

推測在自癒合過程中，PNIPAM 側鏈在氫鍵與范德瓦力的影響下重新相互滲透，

再次建構互鎖結構。為了觀察材料的原生團簇組織，本研究於完全水合狀態下進行

原位 SAXS 量測。SEM 與 TEM 未作為主要依據，原因在於 SEM 需經脫水或冷凍

乾燥處理，而 TEM 則需經稀釋與染色步驟，這些前處理皆可能導致 PNIPAM 團簇

結構的扭曲。 

透過於 10 °C 至 40 °C 溫度範圍內進行的 SAXS 分析，進一步驗證了上述結

構假設，並深入探討 PNG 水凝膠隨溫度變化之微觀結構變化。在 10 °C 時，光交

聯後的 PNG4 水凝膠之 SAXS 圖譜即可觀察到肩峰，並且在高達 40 °C 時肩峰

仍然明顯（圖 3.8D）。根據擬合結果（表 3.4），建立了 PNG4 水凝膠的結構示

意圖（圖 3.10B）。隨著溫度升高，團簇半徑逐漸減小，這是由於 PNIPAM 側鏈

收縮導致團簇變得密集。值得注意的是，團簇半徑在 20 °C 時急劇減小，這可能

是因為 GelMA 之 linear-coils 結構部分解開，導致團簇結構受到遮蔽。靜態相關

長度（Ξ）隨溫度升高而穩定增加，反映了團簇間的距離逐漸減少。相反，動態相

關長度（ξ）隨溫度升高而減小，在 20 °C 時 GelMA 之 linear-coils 結構解開導致 

PNIPAM 鏈靠得更緊密。在 30 °C 時，PNIPAM 鏈開始彎曲並收縮，進一步減少

鏈間距。在 40 °C 時，完全收縮的 PNIPAM 鏈之間距會稍微增加。而團簇半徑從 

10 °C 至 40 °C 間的大幅縮小可能解釋了 PNG4 水凝膠之溫度響應性去溶脹行

為。這種奈米尺度的收縮與宏觀的去溶脹行為一致，即水凝膠在 37 °C 時體積縮

減至原始狀態的約 55%（圖 3.4A）。由 SAXS 擬合所獲得的結構因子和網絡模型

可以證明 PNG 水凝膠的宏觀性質和機械性能。此外，雖然本研究未直接測得 

GelMA 與 PNIPAM 的鏈長，但可推測 GelMA 分子量約高於 12-14 kDa，而 

PNIPAM 鏈段於光交聯過程中隨機生成並呈現不均勻分布。若能獲得更精確的鏈

長資訊，將有助於進一步釐清 SAXS 結構變化與溫度響應機制之間的關聯。 

對於環境響應性水凝膠而言，獲得足夠的韌性在需要同時抗斷裂和保持結構
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完整性之應用中至關重要 [48]。機械強度在微創傳輸應用中尤其重要，因為水凝

膠需承受高剪切應力並隨後恢復其原始形狀 [49]。本研究中，光交聯後之 PNG4 

水凝膠展現出針頭注射性與形狀回復能力。將捲起的 PNG4 水凝膠片加熱至 

37 °C，並在手動擠壓下經由細針注射（圖 3.11）。光固化 PNG4 水凝膠之針頭注

射性可能歸因於其寬廣的 LVR 與溫度響應性，這使得水凝膠能於外力下壓縮和

變形。注射後的形狀恢復是由 PNG 水凝膠的彈性恢復力所驅動的。在 LVR 內，

交聯網絡的彈性使 PNG 水凝膠能夠恢復其原來的形狀。這種寬廣的 LVR 可能解

釋了為何水凝膠能夠穿過注射器針頭而不碎裂，並在通過針頭注射後保持水凝膠

的完整性。這種可形狀恢復的水凝膠能夠作為可注射支架來支持細胞生長，模擬天

然組織的柔韌性和延展性。 

具生物相容性之刺激響應性水凝膠因其結構與物理化學性質和細胞外基質相

似，最近引起了生物致動器製造領域的廣泛研究 [50]。新興之堅韌水凝膠可於循

環致動過程中持續承受大應變的變形，使其適用於生物致動器和生醫應用 [51]。

相較於單向致動器，雙向致動器能產生更複雜之運動模式，且無需多種刺激源 [52, 

53]。在本研究中，我們使用具韌性與溫度響應性之 PNG 水凝膠作為雙層水凝膠

致動器之主動層。與 PNIPAM 和 GelMA 類似的單向致動器相比 [11]，新型 

PNG/GelMA 致動器表現出高度可逆的雙向彎曲，這與其獨特的主動層組成有關。

搭配最佳化被動層（7.5 wt% GelMA）後，致動器可以達到最大的彎曲角度變化，

於 37 °C 與 25 °C 水中彎曲角度分別約為 420° 與 –340°（表 3.6）。彎曲角度的

控制主要依循外部溫度變化進行，受水體整體環境影響而難以精準調節。若能在未

來結合局部溫控或非接觸式加熱技術（例如超音波誘導熱效應），將可更精確地控

制致動角度，並比較在不同溫度分布或介質條件下的致動差異，以驗證其可控性與

應用潛力。此雙向致動行為源自於 PNIPAM 為主的主動層與 GelMA 被動層之間的

內部應力不匹配。由於水凝膠的體積變化主要受溫度誘導之吸水與排水行為控制，

而非分子熱振動，因此不適合以傳統熱膨脹係數加以描述。另外，在 PBS 中彎曲
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角度減小，可能因為鹽離子削弱了 PNIPAM 與水分子間的氫鍵作用，因此限制了

主動層的溶脹與收縮幅度，此現象也間接說明了致動器雙向彎曲的現象並非經由

兩層界面上不同的熱膨脹係數所主導。在加熱超過 LCST 時，PNIPAM 團簇收縮

並驅動致動器向主動層方向彎曲，過程中網絡同時儲存彈性應變。在冷卻過程中，

PNIPAM 親水鏈段重新吸附水分子引發再溶脹，並伴隨先前儲存應變的釋放，兩者

共同作用下產生反向彎曲。近期水凝膠相關研究亦支持此種應力-回彈機制，即可

逆致動源自於彈性能量的儲存與釋放 [54]。此行為屬於溫度誘導的可逆致動，而

非形狀記憶效應，因為材料並未經歷形狀固定與回復階段，而是隨溫度變化即時調

節體積與形變。此外，致動力量估算結果顯示其輸出約為毫牛頓等級，雖然數值不

高，但已足以模擬細胞或微組織層級的力學刺激，展現於仿生人工肌肉與組織工程

等應用上的潛力。致動力量估算結果顯示其輸出約為毫牛頓等級，雖然數值不高，

但已足以模擬細胞或微組織層級的力學刺激，展現於仿生人工肌肉與組織工程等

應用上的潛力。在實際應用方面，由於人體為恆溫環境，雙向彎曲特性在體內較難

完全展現，但可於體外作為模擬拮抗肌運動的平台，提供細胞週期性力學刺激，具

組織工程與仿生研究之潛力。值得注意的是，本研究所有致動測試皆以 25 °C 水中

預平衡至形狀穩定的全水合樣品進行，確保冷卻過程中所觀察到的負彎曲角度確

實起因於彈性應變釋放與再溶脹，而非初始溶脹效應。新型 PNG/GelMA 雙層致

動器的先進性能透過其針頭注射性和注射後致動能力的保持得到進一步證明（圖

3.20）。然而，本研究並未評估細胞在注射過程中的存活率，因研究重點在於驗證

水凝膠注射後之結構完整性及致動能力的維持。未來的研究將進一步量化被 PNG

包覆之細胞在注射過程中及注射後的存活率與功能性，以評估其作為細胞遞送載

體的可行性。 

為了更好地模擬生理溫度下的動態環境變化，採用了漸進式的升降溫條件進

行測試（見圖 3.13）。致動器一開始浸入 25 °C 水中時即呈現負彎曲角，此現象可

能源自於主動 PNIPAM 層與被動層之間的溶脹率差異，因此在升溫前致動器便預
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先產生彎曲。此外，也在 PBS 溶液中進行致動測試，以模擬生理液體中之離子環

境（見表 3.7）。與去離子水相比，致動器在 PBS 中於 25 °C 與 37 °C 下的彎曲幅

度皆有下降，此現象可能與氫鍵的競爭效應有關，即 PBS 中的離子會干擾水分子

與高分子中極性官能基之間的作用，進而限制水凝膠網絡內部氫鍵的形成，降低其

溶脹能力，使基於 PNIPAM 的主動層體積變化受限，致使整體致動幅度下降。儘

管彎曲幅度有所衰減，長期疲勞實驗結果仍顯示該致動器在 PBS 中經歷 50 次循環

後依舊維持雙向彎曲能力，突顯其在生理相關條件下的穩定性與耐久性（圖 3.14）。

此外，本研究亦透過 3D 列印製備具明顯孔洞結構之葉片狀雙層致動器，以凸顯

列印在形貌設計與結構客製化方面的優勢。相較於模具鑄造所得之緻密結構，3D 

列印可藉由精準控制列印路徑與層間堆疊方式實現複雜幾何。未來若進一步調整

列印間隙或內部孔洞配置，預期將對致動器的剛性與彎曲行為產生顯著影響。為了

探討列印過程所造成之方向性效應對致動行為的影響，我們沿著不同列印路徑製

備了兩種條狀雙層水凝膠，並與模具鑄造之樣品進行比較（見圖 3.16）。結果顯示，

沿 X 軸方向列印之樣品中表現出較小的彎曲角度，可能是由於反向彎曲過程中，

列印方向造成的機械阻力差異所致。此種阻力可能源自於逐層沉積過程中沿列印

路徑形成的各向異性微結構，這一點可由光學顯微鏡俯視圖加以佐證。在圖 3.16B 

中，各組樣品厚度雖在影像上略有差異，但實際厚度相近。此現象主要來自染色與

光學對比所造成的視覺誤差，主動層未染色而被動層以 Safranin-O 顯色，染料於

層間滲透的差異導致厚度邊界在影像中看起來不一致。另一方面，以 80 μm 噴嘴

列印之條狀水凝膠的彎曲角度小於 210 μm 噴嘴所得樣品，原因在於較細的列印絲

形成了更緻密且均勻的層狀結構，導致面內約束作用增加，使得水凝膠在彎曲過程

中的伸展與壓縮受到限制，最終降低了彎曲角度，這一結果亦與前述機制相符。同

時，由於沉積過程必須將 PNG 水凝膠維持在 4 °C，因此最大可列印厚度受到限

制。而在開放式列印設備中，冷卻效率會隨堆疊高度增加而逐漸下降，進一步限制

了多層結構可達到的最終高度。此外，在雙層水凝膠致動器的兩層中都觀察到了長
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期細胞增殖，表明該致動器能提供有利於細胞生長的微環境。其中，7.5 wt% GelMA

組作為控制組，用以評估 PNG4 的表現。由於 PNG4 中的 GelMA 含量僅為 4 wt%，

能提供的細胞黏附基序有限，因此細胞增殖速率較低。當溫度接近 37 °C 時，

PNIPAM 網絡塌陷導致網格收緊並增加局部疏水性，進一步限制細胞的擴散與物

質運輸。雖然其細胞增殖率低於 GelMA，但若提升 GelMA 比例或引入如 RGD 之

黏附訊號，則有望在維持致動性能的同時增強細胞增殖。值得一提的是，降解實驗

亦證實兩層皆具可降解性（圖 3.19）。這種具備雙向彎曲行為和生物相容性之柔軟

且堅韌的致動器有望成為微創輸送和致動應用的材料候選者。 

由自癒合水凝膠製成的刺激響應性水凝膠致動器可在受損後自行修復並維持

其功能性，從而延長裝置的壽命與可靠性 [24]。將雙層水凝膠致動器的被動層置

換成可自癒合的 PUGG 水凝膠，使得致動器的兩層都具備自癒合能力。將

PNG/PUGG 雙層水凝膠致動器切割並在自癒合後進行彎曲測試（圖 3.21）。與原

始/完整組相比，切割/自癒合組呈現較小的彎曲角度。觀察到的致動性能下降是由

於自修復界面處的結構恢復不完全，這阻礙了有效的力傳遞並導致彎曲幅度減少。

然而此現象亦反映了自癒合設計下的材料取捨。自癒合機制的目的在於延長致動

器的使用壽命與結構完整性，因此在最大彎曲幅度與耐久性之間需取得平衡。雖然

癒合後的彎曲角度略有降低，但仍維持穩定的雙向致動行為，顯示其在兼顧功能恢

復與長期穩定性方面具實際應用潛力。 PNG/PUGG 雙層水凝膠致動器透過 3D 

列印製造，並用以進行自癒合測試（圖 3.23）。 3D 列印自癒合雙層水凝膠可以形

成更複雜的結構，並在機械損傷後恢復其大部分性能。 3D 列印之星形雙層水凝

膠致動器的一個角被切掉並自癒合後仍保留其雙向致動能力。然而，與 

PNG/GelMA 致動器相比，PNG/PUGG 雙層水凝膠致動器表現出較小的雙向彎曲

角度。這種差異可能是由於 PUGG 被動層（G’ ~1.2 kPa）相對於 GelMA 被動層

（G’ ~0.2 kPa）具有更高的儲存模量，因此會在主動層收縮和水凝膠反向彎曲的過

程中造成更大的機械阻力 [55]。雖然雙向彎曲性能有限，但綜合實驗表明，PNG
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水凝膠的所有功能性都得到了保留，從而形成了具備 3D 列印性、雙向致動能力、

自癒合特性與生物相容性的水凝膠致動器。這項工作為未來多功能水凝膠致動器

的開發和整合提供良好的前景。 

綜上所述，本研究提出一種簡單的策略，製備一種柔軟且堅韌、可自癒合之 

PNIPAM-GelMA（PNG）水凝膠，作為具有 3D 列印性、針頭注射性和雙向致動

能力的雙層水凝膠致動器之活性層。流變學研究證實了 PNG 水凝膠中的PNIPAM 

側鏈互鎖形成的雙網絡結構，有助於提高模量並擴大線性黏彈性區間（LVR）。採

用 SAXS 分析和模型擬合來闡明 PNG 水凝膠的團簇狀結構以及其自修復行為和

溫度響應形態。 PNG/GelMA 雙層水凝膠表現出可逆的雙向彎曲，這可能是由 

PNIPAM 團簇的收縮和擴張所驅動的。此外，3D 列印的仿生致動器可以通過 17G 

（1.067 mm）注射器針頭，並在進入 37 °C 水中仍能保持雙向致動行為。進一步

以 PUGG 水凝膠置換 GelMA 被動層之後，製成的 3D 列印 PNG/PUGG 自癒合

雙層水凝膠致動器在切割和自癒合後仍保留其雙向致動能力。總而言之，結合自癒

合、堅韌和溫度響應性之 PNG 水凝膠與致動器成為先進生物醫學應用（包括人造

肌肉和微創手術）有希望的候選材料。 
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第五章 結論 

本研究建立了一種兼具自癒合性質與可 3D 列印性的 PNIPAM-GelMA（PNG）

複合水凝膠平台，並進一步應用於雙層水凝膠致動器之設計。該系統透過 PNIPAM 

側鏈互鎖與 GelMA 共價網路的協同作用，展現出優異的機械韌性與結構完整性，

同時克服了傳統 PNIPAM 水凝膠在可加工性與致動穩定性上的限制。在此平台中，

PNIPAM 團簇結構的可逆性質為材料提供了動態自癒合行為，而雙層結構設計則

使致動器具備可逆的雙向彎曲性能。值得注意的是，當被動層改為自癒合 PUGG 

水凝膠後，整體裝置於受損後仍能恢復結構與功能，展現出具備整體自修復能力之

新型致動系統。這些成果突顯了在光交聯自癒合水凝膠中導入可逆物理交聯的重

要性，並深化了對其結構-性質關係的理解。整體而言，本研究所開發之 PNG 基

多功能水凝膠平台同時整合了機械韌性、自癒合性質、針頭注射性與可逆雙向致動

能力，為新世代生物醫學致動器提供了可行設計。該平台展現出在微創輸送、人造

肌肉以及自適應治療之軟致動器上的應用潛力，為未來仿生醫材與組織工程相關

研究提供了新的方向。 
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第六章 未來展望 

本研究成功開發具自癒合特性與雙向形變的雙層水凝膠致動系統，展現其在

智慧材料與仿生致動領域的應用潛力。然而，仍有若干未深入探討的議題與技術挑

戰待克服。目前系統採整體熱致動機制，受限於刺激分佈的均一性，難以實現精確

的區域性控制。未來可導入具光熱轉換特性的材料，如奈米金屬或碳基材料，藉由

局部光照誘導選擇性區域致動，以提升致動的空間解析度與靈活度。在刺激響應特

性方面，本系統僅具溫度響應性質，未來可朝向多重刺激響應設計發展，結合 pH、

離子濃度、光照或濕度等環境敏感因子，使致動器能因應複雜生理環境產生多樣化

的形變行為，拓展其應用層面。在材料設計層面，雖本研究已建立具良好自癒合性

質與熱致動功能的水凝膠配方，但目前應用仍聚焦於 swelling 前狀態，未來可針對

swelling 後的力學穩定性與致動輸出效能進一步優化，強化其作為實用致動裝置的

性能表現。此外，亦可透過配方改良，如調整 PNIPAM 與 GelMA 比例，或導入生

物相容性更佳的材料（如水性聚氨酯、海藻酸鈉或透明質酸），提升細胞友善性與

材料結構穩定性。另一方面，雖本系統已具良好的列印成型性，目前仍受限於堆疊

高度，較難製作多層或立體結構，未來可進一步改善其堆疊能力，以擴展其三維架

構設計的自由度與應用靈活性。在生物應用方面，初步實驗結果顯示本材料具細胞

相容性與可降解性，具備發展生物致動器的潛力。後續可延長體外培養與功能性評

估週期，並深入探討其與細胞或組織之交互行為，以驗證其於人工肌肉、組織工程、

微創手術及生物組織模擬平台等實際應用情境中的穩定性與可行性。綜上所述，透

過材料組成優化、刺激控制策略強化、應力響應調控與生醫驗證整合，本研究所建

立之雙層水凝膠致動系統未來可望成為整合生醫與工程需求之智慧材料平台，推

動其在先進柔性裝置與仿生應用領域的實際落地。  
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